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1. INTBODUCCION
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1. IMTBOmJOCIOIT
Los Isdtopos radiaotlvos son, hoy en dla, Importan 
tea herramlentas auzillarea en maltltud de oampoa oientf 
floos y t^oniooa deatinadoa a aatiafaoer laa necesidadea 
b^aioaa del hombre. Deataoa, entre todos ellos, el bene- 
flclo social conaeguido en la Medioina Nuclear con el use 
de loa radialtopoe oomo trazadorea o como fuentes de ra 
diaoidn, al hacer poaible la visualizacidn funcional de 
loa drganoa o la determinaeidn de nivelea hormonales has 
ta ahora indétectables.
Hasta hace alguncs aKoa el yodo-131 era el radio- 
nuoleido de uao m^s eztendido en la diagnosis **in vivo" 
(eatudios tiroideos, hepdticos, renades, hematoldgicoa, 
oncoldgicos, etc.); en la actualidad, sin embargo,el con 
sumo mds deataoado corresponde al tecneoio-99m, cuyo com 
portamiento qulmico y bioldgico, oomo i6n pertecnato, es 
similar al del idn yoduro, presentando la ventaja de su- 
miniatrar al paciente una taaa de doaia sensiblemente in 
ferior, a causa de au corto periods de aemidesintegra- 
cidn (6 boras) y su cardcter de emiaor gamma puro (fsto­
nes de H O  kev).
Bl empleo de tecnecio-99m permite la realizacidn 
de diagnosis similares a laa aefialadaa para el yodo-131, 
pudiéndose aplicar, ademds, en eatudios répétitives, sin 
que por ello la taaa de doaia recibida por el paciente
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deje de mantenerse dentro de ntveles aoeptablea. Por su 
eorto période de semidesintegraoidn, se sumiaistra a los 
oentros hospitalarios eu forma de generadorea de molib- 
deno-99/teoneoio-99n, siando la mariera ods generalizada 
de separar el teoueoie-99m de su predeoesor, el molibde 
no-99» el empleo de una ooluona de adsoroidn en donde 
date se retiene, mi entras que aquAL puede ser elui do, ra 
petidas veoes, a medida que se va formando.
Por lo que respecta al %endn-133, su mayor oonen
mo se produce tambidn en el campo de la diagnosis medi—
oa, en forma gaseosa para estudios de perfusidn pulmonar 
y en soluoidn isotdnioa salina para la evalnaoidn del 
flujo sangifneo en diverses drgauos y tejidos. La idonej^ 
dad de su empleo en Medioina HUclear se fundaments tan­
te en su ineroia qulmioa some en au oorto période biol^
gioo, del orden de minutes,lo que, unido a la baja ener
gLa. de su radiaoidn Z y gamma, se traduoe en que la do- 
sis equivalents absorbida por el paciente sea pequefla*
EL oonsufflo espafiol de los radisdtopos objeto de 
este estudio fué, durante el aüo 1979, de 400 ourios de 
molibdeno-99» 85 curies de yodo-131 y 5 curies de zendn- 
133, lo que representd un valor total para los radiofdr 
macos oonteniendo estes radionucleidos de 73» 35 y 1 mi 
lldn de pesetas, respectivamente. De estes val ores se 
desprende que la obtencidn de estes radisdtopos, median
-  j -
te un procedimlento tinlco, debe aaentarse fundamentalmen 
te en base al molibdeno-99, oonsiderdndose el yodo-131 y 
xen6n-133 como sendas producciones adicionales que con- 
trlbuyen a aumentar la rentabilidad del proceso global.
Las producciones de molibdeno-99 y de yodo-131 ptw 
den efectuarse por activaoidn neutrdnica del nucleido co 
rrespondiente o por separaoidn de los productos de fi— 
sidn del uranio o plutonio irradiados. Para la obtencidn 
de xendn-133, s6lo es posible aplicar la ticnica de fi- 
sidn.
Bn orden a lo dicho, la produccidn de molibdeno-99 
por activacidn neutrdnica se efeotua mediante irradiaci&i 
de molibdeno-98 con neutrones tdrmicos. SI molibdeno-99, 
asf obtenido, es de baja actividad especffica por ser iso 
tdpioo con el material irradiado. La actividad total indu 
cida es tambidn pequefia, debido a la baja aeccidn eficaz 
del molibdeno-98 en este proceso nuclear (0,51 barnios), 
y a su moderada abundancia isotdpica en el molibdeno na­
tural (23,75 i»)’
Si bien existen otros procedimientos para paliar 
las desventajas del mdtodo de activacidh (blancos enrique 
cidOB en molibdeno-98 y/o reactores de alto flujo neutrd- 
nico), en general, el molibdeno-99 que se obtiene es ina— 
decuado para la carga de generadores, ya que el material 
ideal para ello es el molibdeno-99 libre de portador. Da­
do que, por activacidn, en ningdn caso puede obtenerse un
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produoto de esta oalldad, el teoneolo-99m que aotualmen- 
te se emplea en Medioina Rkiolear procédé, oasi siempre, 
de molibdeno-99 obtenido por fisidn. De heoho, por esta 
via no hay problems algcuto en la obtenoidn de este radio 
nuoleido en abundanois suf ici ente para cubrir la demandé 
del mismo siendo, sdemàq de la o alidad isotdpica requex^ 
da, este es, libre de portador.
Naturalmente, la via de fisidn tiene sus pros y 
sus oontrasf aparté de las ventajas anteriormente seBala 
das, su utilisaoidn posibilita el empleo de materiales 
enriqueoidos en uranio-235, por lo que, con uns pequefia 
masa de blanoo de irradiaeidn pueden obtenerse aotivida- 
des elevadas de molibdeno-99, dependiendo del flujo neu- 
trdnioo del reactor. Ahora bien, en el proceso de fisidn 
se generan del orden de 250 radionuoleidos, perteneoi en­
tes al teroio central de los elementos de la tabla perid 
dioa; quiere deoirse oon ello, que la separaoidn del mo­
libdeno-99 del reste de los productos de fisidn y del 
blanoo no oonsumido requiers el empleo de procedimientos, 
que garantieen valores elevados para los factores de des 
ocntaminaoidn del molibdeno-99 con relaoidn al reste de 
los radionucleidos présentes* For otro lado, la elevada 
actividad de los productos de fisidn recidn formados obli 
ga a la realizaoidn de todas las operaciones de que oons 
ta el mdtodo bajo la proteccidn de grandes espesores de 
blinda je y con el auzilio de un sistema de ventilaoidn
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que Impida, en todo moment o, la superacldn de las ooncen 
traclones mdxlmas admlsibles en aire de los distint os ra 
dionucleidos, espeoialmente los mds volâtiles (yodo y gg 
ses nobles de fisidn) • Todo ello implica, en la prdotica, 
el oumpllmiento de toda una serie de oondicionantes im- 
puestos por la normative vigente de Proteccidn Badiold^ 
ca.
Herece especial mencidn la problemdtica que plan- 
tean los residuos radiactivos originados en la producciâi 
de molibdeno-99 por la via de fisidn. Por un lado, se tia 
nen los radionucleidos de interds que deben ser récupéra 
dos cou buen rendimiento y elevada pureza, por ser el ob 
jetivo primordial del mdtodo en cuestidn, pero, con la 
separaoidn de estos radionuoleidos no se alivia en gran 
manera el problems de los residuos radiactivos creados per 
los restantes radionucleidos. Bn primer lugar es necesa— 
rio procéder a la recuperacidn del uranio-235 no consumi 
do, por ser un material valioso y estar sujeto, por lo ge 
neral, a control de salvaguardias. El procedimiento de re 
ouperacidn que se elija para el uranio-235 debe contem- 
plar tambidn la existencia del plutonio-239 formado por 
activacidn neutrdnica del urani0-238, caso de existir es 
te radionucleido en el blanco, ya que si el plutonio-239 
formera parte de los residuos radiactivos junto con los 
productos de fisidn, el tratamiento de dstos merecerla es 
pecial oonsideracidn, debido al largo période de desinte-
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graoldn de este radionuoleldo (24*400 afios). For ouanto a 
loa productos de fisidn se refiere, dstos deberdn oonfinar 
se temporalfflente hasta que seau aoondioionados para su al- 
rnooenamiento definitive.
Bn. resumen, la gestidu de loa residues radiaotivos 
generados en la produooidn de molibdeno-99 de fisidn plan­
tes, salvo una ouestidn de esoala, los mismos problmmas que 
la reelaboracidn de los OMibustibles irradiados.
La utilisaoidn de blanoos enriqueoidos de uranlO-235 
para la produooidn de molibdeno-99 plantes tambidn proble- 
aas asooiados al prooeso de irradiaeidn, debido al elevado 
valor de la seceidn efloas de absoroidn neutrdniea de este 
nuoleido (680 barnios); estos problemas smi, conoretamente, 
la depresidn del flujo neutrdnioo y la elevada densidad de 
potenoia tdrmioa generada en el blanoo, lo que obliga a un 
disÆo especial de las odpsulas que le oontienen y a su re 
frigeracidn durante la irradiaeidn,
A pesar de todo lo dicho ant eriormente hay que re- 
afirmar una vez mds que el proceso de fisidn, para la pro­
duooidn de molibdeno-99, es la dnioa vfa posible para al- 
oansar los niveles de aotividad, total y espeoifica, reque- 
ridos.
Oonclufda la etapa de irradiaeidn del blanoo de ura 
nio, el proceso continua con el ataque quimico de dste pa­
ra procéder a la separaoidn de los radionucleidos. A tal
: I
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fia exist en dos mdtodos: los seoos, que se apoyan en. la di 
fusidn tdrmioa y volâtilizacidn y, los hdmedos, consisten­
tes en la disoluoidn acida o bdsica del material irradiado.
Los procedimientos basados en la difusidn tdrmioa y 
volatilizacidn padecen las desventajas de que el molibdeno 
obtenido estd fuertemente contaminado con otros prnductos 
de fisidn, y de que la temperatura de trabajo sea rauy ele­
vada (del orden de los 950°C), por lo que se requieren mate^  
riales y equlpos no convencionales, a la vez que grandes 
precauciones relativas a la estanqueidad de los recintos de 
trabajo.
El tratamiento por via hiimeda mediant e una soluoidn 
âcida, requiers la purificacidn del molibdeno-99 por algu- 
na de estas tdonicas; precipitacidn, adsoroidn o, menos fre 
cuentemente, extraccidn.
El heoho de que la disolucidn contenga, junto con el 
molibdeno, la totalidad de los productos de fisidn, asl co­
mo el uranio residual y el neptunio y plutonio formados, 
hace que las condiciones de descontaminacidn exigibles, d^ 
ban ser muy severas, fundamentalmente en lo que se refiere 
a los radisdtopos del teluro, rutenio, estroncio, zirconio 
y niobio. No debe olvidarse que el destine final del tecne 
cio-99m es la diagnosis "in vivo" y que las garantfas de 
pureza radionucleidica para el molibdeno-99 son muy exigen 
tes. Bl ataque dcido del blanco irradiado aumenta conside—
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rablemente los riesgos do oontaniinaoldn ambisntal, por vo 
latlllzacldn, lo que obliga a desarrollar oomplicados sis 
temas de ventilaoidn a fin de ret ener los radisdtopos vo­
latiles que pudieran liberarse.
Los pr00edimientos existantes en la aotualidad bà- 
sadoa en el ataque alcaline del material irradiado preSen 
tan, fundamentalmente, dos problemas: uno, la formaoidn 
de hidrdgene (espeoialmente en el oaso de blanoos oonsti- 
tuidos por aleaoiones de uremio-aluminio) j la volatilira 
eidn de los radisdtopos de fisidn del yodo en el memento 
en que se prooeda a la aoidifioaoidn de la disolucidn de 
ataque, oon todos los riesgos de cent aminaoidn que ello dm 
fOLioa.
Todos estos inconvenient es se obvian euando, oomo en 
el mdtodo desarroUado en la presents investigaoidn, se re 
curre a una metdtesis aloalina del blanoo irradiado (un 
fluorure de uranio IV), en la que el material fisienable 
no oonsumido y la mayor parte de los produotoa de fisidn, 
de naturalesa catidnioa, quedan retenidos en la fase sdli- 
da que se origLna en el ataque (hidrdzido de uranio IV), 
mientras que solo aquellos productos de fisidn que tienen 
tendmioia a formar aniones, en medio alcaline, como el mo 
libdeno, rutenio, yodo y teluro pasan a la fase liquida de 
ataque, oon lo que por simple filtracidn se separan de aqud 
1108 en una operacidn que ofreee gran seguridad desde el 
punto de vista de la Proteccidn Radioldgica. Durante 3a reao
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oidn de met At eels (transformaoidn del fluorure en hidrdxl 
do) ae liberan loa gaaea noblea de fisidn, exentos de oual 
quier otro contaminante radiaotivo, lo que permit e la reçu 
peracidn del xendn-133, que es el radionucleido mds valio­
so de ellos.
EL hecho de que la metdtesis se realice en medio al 
calino évita la volatilizacidn de los radioyodos de fisidn, 
con la consigulente reduccidn en los problemas de contamina 
cidn ambiental originados por los efluentes gaaeoaoa, 7 la 
poaibilidad de recuperar cuantitativamente el yodo-131 de 
la soluoidn aloalina mediants su retencidn en una columna 
de plata metdlioa, que es una aportacidn muy significativa 
de esta investigaoidn, con lo que quedan resueltos los dos 
problemas principales de que adolecen los otros procedimien 
tos.
Otra ventaja de grcn interds es que la oasi totali­
dad de los residuos radiactivos originados por este proce­
dimiento estdn constituidcs por un residuo sdlido de peque 
flo volumen, oonteniendo el material fisionable y la mayor 
parte de los productos de fisidn. Esta oaracterlstica del 
mdtodo es espeoialmente positiva a la hora de contemplar la 
recuperacidn del material fisionable.
Todo ello es posible gracias a las propiedades de 
los fluoruros de uranio(IV), geleccionados como blancos de 
irradiaeidn. En efecto:
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a) Son eatables, tdrmioa y radiolitioamsnts, en la irra 
diaoidn.
b) Sofren metdtesis en medio alcaline^ a la temperatura 
de ebnllicidn de este medio, en un tiempo aoeptable.
o) B3. bidrdzido insoluble de uranio formado retiens, par 
oopreoipitaoidn o adsoroidn, la mayoria de los pro- 
duotos de fisidn.
d) Bn la reaooidn de metdtesis no se produo en gases de 
ningdn tipo, a diferenoia de otros oompuestos de ura 
nio.
Bn la presents Bmaoria se describe el estudid expe­
rimental realizado en base a los fluoruros de uranie men- 
oionados y se sport an los datos de disefio de la planta pl­
loto coirespondieate. Como punto de pertida se ha recopila 
do la informaoidn mds relevante aoeroa de los datos, mdto- 
dos y procedimientos anallticos aotualmente empleados en la 
produooidn de los radionucleidos objeto del presents estu­
dio. La labor experimental se presents siguiendo la aecuen 
cia de operaoiones unitarias de que consta el mdtodo elabo 
rado. Los pardmetros de diseBo de la planta pilote se han 
obtenido haoiendo use de pro gramas de odlculo adaptados ex 
profeso a este estudio.
For lo tanto, esta Memoria contiene los datos bdsi- 
008, cientlflcos y de diseBo, que permiten abordar la pro­
duo cidn de los radionuoleidos molibdeno-99, yodo-131 y xe-
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n6m-133 para au uso en Medicina Nuclear» sobre la base de 
un procediiniento dnico» de ràpida ejecuoldn, no contamlnan 
te 7 que podrla permitir» en su dia, la cobertura de la de 
manda espa&ola de estos radisdtopos que, faasta el momento, 
se satisfaoe, en au mayor parte, por importacldn.
J'l
2. ANTBGEDEWTS3 BIBLIOgRAFICOS
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2. ANTBCBDBWTB3 BIBLIOCjgAPICOS
2.1. A3PE0I03 BABI0QPIBIC03
Oofflo resoltado de la fisidn tArmloa del aranio-23  ^d 
del platonlo-239 se produoen mds de 250 especles radiacti 
vas. B1 intervalo de niimeros mdalcos que corresponde a es 
tes productos va de 72 a 160, en el caso de que el blanco 
de Irradiacidn contenga uranio-235*
El rendlmiento del proceso de flsl6n, para un nuclei 
do determinado, viene definido por la {urobabilidad de que 
aparezoa en una fisidn. Oioho rendimiento es funcidn de la 
naturaleza del material fisil y del espectre energdtico de 
los neutrones.
Oomo oonsecuenoia de la fisidn aparecen los fragmen- 
tos primarios de fisidn, que enoabezan las denominadas se 
ries o cadenas isobdricas, las cuales pueden incluir has- 
ta seis decaimientos beta menos antes de que se obtenga 
un nucleido estable.
Ademàs de los nucleidos generados en la fisidn o du­
rante el proceso posterior de desintegracidn radiactiva, 
se originan otros a oonsecuenoia de la captura neutrdnica 
sobre diohos nucleidos y, fundamentaimente, en el uranio- 
238 cuando el material utillzado oomo blanco es un compues 
to o aleacidn de uranio natural o enriquecido en el isdto- 
po de masa-235 en una pro porc ion que no alcanza el ICO i»*
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EL estudio radioqnlmioo desarrollado en esta Hemorla 
ha heoho necesaria la utilizaoidn de una gran oantidad de 
dates nuolearas, algunos de los ouales, por su especial 
relevanoia, serdn presentados en los apart ados que siguen, 
rennnolando a haoer una aportaoidn compléta de todoa los 
empleados por résulter denasiado eztensa. Bn todo caso, se 
referenolarda, en su moments, las fuentes bibllogrdfioas 
de donde ba» sido obtenidos.
Asimismo, y a fin de poder efectuar una valoracldn del 
mdtodo desarrollado en esta Vemorla, se presentardn los pz^ 
cedifflientos de producoidn exist entes para los radionuclei- 
dos objets de este estudio.
El prooesado quimioo de la auestra irradiada no oon- 
cluye oott la obtenoida de los radionuoleidos de interés, ya 
que es necesario reouperar el uranio-235 y plutonio-239 da 
da su import anoia y valor corns material es fi ailes. La soin 
oidn a este problema se encuentra en la adopoidn de alguna 
de las tdcnioas desarrolladas para la reelaboraoidn del oom 
bustible irradiado; dado que el oonooimiento de las nismas 
es, hoy en dia, de dominic general, no se ha considerado ne 
oesario baser una reviaidn bibliogrdfioa al respects.
2.1.1. Datos nucleares
Bn este apartado ae haoe una presentaoldn de 
aquellos datos nuoleares que sirven para définir el oompor 
tamiento temporal y emisivo (naturaleza, energfa a intensi
— 14 *”
dad de las partfeulas mnltldas} de los radionuoleidos de 
interds, asf oomo de aqudllos que les aoompadan o juegan 
un papel prépondérants en los distintos procesoa radio- 
qufmioos que se han seguido (véase Tabla 2.1).
La estimaoidn de los niveles de acumulacldn de pro- 
duotos de fisidn en la muestra irradiada haoe necesaria 
la utilizacidn de progpramas de odlculo. Las cadenas isobd 
rioas oonsideradas, en este caso, son las utilizadas por 
el modelo matemdtioo (Gompreoht, 1968) del programa que se 
emplea para el oalculo de la acumulacidn de productos de 
fisidn (S3D0BA III, Gil 1979)* A tftulo de ejemplo ee pr^ 
sentan en la Pig. 2.1 las correspondientes a los nucleidos 
de ndmero mdslco 99, 13I y 133 ^^ *^
La identlficaoidn y det erminacidn ouantitativa de un 
radionucleido an una mezcla compleja da los mismos, como 
sucede en el caso de los productos de fisidn, se efectua, 
normalmente, por espeetrometrfa de radiacidn gamma, que ha 
ce uso de los fotones gamma emitidos por el radionucleido; 
la forma normal de presentacidn es el espectro gamma (Heath, 
1975).
Ha de advertirse que en la notacidn, que se va a em- 
plear a lo largo de la Memoria, es equivalents la de- 
signaciôn de cualquier radionucleido en una de las 
très formas que a continuacidn se utilizan para el mo 
libdeno-99:
Mo^^ =» Mo—99 = molibdeno—99
— 15 —
CM
I
I&
IÎI"
SC"
(B
o
■s-
•HCMI'
S ' l
•5
o , of
a a
«Î
t o
S
llo o
VO
/I
t>
Î2
'0*H ■
^ r
I
I I
*
VOm
UN T- w  '
■># m  
o o
CM VO§ s # #o o
a
CM
%
8
O
*
CM
m
CO
w  m  m
tf> w  f<>
Om  cn o
j i t
O  CM
V  ^  ^
O
Ifv
O
%
o
m îg ÏC X»
oO t— jJ
Io
o
t  ^
VO
%  sVO
m VO VO
•et n (0 ts f : "6
6- VOt- irv eo ■ M
CO ir \ o «M- CM CM VO
CM
Vo S« >o \o
•
'J
1 "a
•*
c
1 “a1 * a. 1 *cn.
■>o
1 * a
*•
1 "a
1 >o a
m
T i
a
m a CO
? ? ?
a A
Ov
T
oG4
<jv
T
oE4
— 16 —
•H
IO
CM
"4E-t
*s:s3
M
A
® - «0 (9
5 3
d *o
•a-ss'^•H -H *0 'and d H oO 44 M
%
o
5
Ô
V.COCO
o
m
%
£? 
rô P 
° 2 .
I  « I
»—  KO 
VO O  CM 
(M ^  t—
O O O
3cn
m
o
'a
• oXT' •  r- 0 >%
CO
<y*IT\
oVO
o
Q
It
I
O
&
8
o
rn
cT
%
I
ov
§
o
cT
CO
o
cntno
smVO
VOK
cT • 
- ^
'— VOVO ocn CM m •
'A ^  m CO T—
8 KrCM T- 
Q r-
00 CO t-o CMfr- 00
o o o CM
OT3O-^  •H CM
5"-
tJ A T) 'O •a ts 'CJ •o
>9 0» 00 <n UN • ocn VO m o cn rnm m cn
g«|
tr m o
m -H o o P, d •H H 
E-t <t3
I
1 1 1 * 1 * 1
V> • O 0 0 «
1 1 1 1 t 1CO. (O. 00. GO. CO. CO.
e 8 a & a
m in m tn t- cn  ^1o o O CM CM CM CM CM rn
1 1 1 1 1 1 1 1 Id d d o o O 0 o 0}03 03 03 Ei El Ei El E4 El
-  H  -
•HQ
1
o
CM
i
•H
%
00
rn
CM vo
VOoo
oo - V. %  -M-en CM r -
V  T—  *w» •>— 'w  w  «M- rn
VO CM VO rn
00 f- ^  CM
•H m
m
m rntr\
T> et
n ’S
5;
vo
oo
CMO VO VO
OV mt- ir»
rn Sm
CMCM CM CM
® *H  g »—"
a S
■H *rl OX (O. (XL QL (XL (XL
CM «n
s MM MM O
— 18 —
1
o
CJ
I3
I§
I
s.
M
a
<D
t
I
A
j
d
o'^5C+3   -
s%g_^
*d Ob'Sd H o® %4 05
oT3o•H oaA
2 ' lo*
o  <s
-a d +>.VD -HŒ "H S’ O O « A nJ ■H 'H E4 tJ
Ig
M
CO
Cl
t’-ITV
VO
fO u> 
C- CM 
CM •
X— *^8 
rO r-
VO CO
♦ 00
f- lf\
o m  
o o
%CO
I
CM
CM
VO
CM
VO
;d
d
vo *d do ov om M CM o
CM rn
1
CM
>o > oCOL
1 “ 1 *1 ** 1 0 «
9 OX
I **
CO.
1
vT 00.
m
•M* trv vo c-
m m m m
I 1 1 1
d (0 01 d
o o o o
I
«
•d
mo
"d
0
4»
s
1
OJ
V— rn
g
g
®
"d
mo•d
o
+*
m
0
1
o mXJ o+» dd d m dd k « g0 •H o Idd a XJ d
1 1 1 1 1
d a .d XJ d
/I
CM
m
mrn
TJ
CM
IfV
vo
oo
m
O'!
4»
00
CM
m
M020
vo
CMm CM
CM
•c»>— . a f
m o
oo
vo CM VO
I
w
I
•• t«. •
• " R S
•• r- O'
s • ^
mrn
s;
IIk,
a
01
IM
m
i
CM
cn
rn
CM
CM
m
CM
Vo
OO
(9
CM
CM CM
cn
CCL
C+
CM
cn
oo
%
%
n
s
I 
I
s 
g
3
M0
fi1
03
I
COI
IMO0
1
5:
-  21 -
La. mueatra irradiada paede eatar oonatitufda adamda 
de por un ladtopo fiaienable» como aranio-235 6 plutonlo—
2 3 9f por material fdrtil que por captura neutrdnica da ori 
gen a una aerie de nuoleidoa» algonoa de loa oualea aon fl 
aionablea tambidn. Laa reaocionea nuelearea que ae produ- i |
oen como oonaeeuencla de la aotiraeida neutrdnioa del ura | i
nlo-238 ee reoogen en la Pig. 2.2 (Ohoppin y col.» 1980). Il
La import anoia de eatoa prooeaoa depende del grade de enri |
il
queoimiento de la mneatra» o lo que ea lo miamo» de la can |
tidad de urani0-238 que contenga» De todoa loa nuoleidoa |
que figuran en eataa reacoionea aon» partioolarmente impor 
tantea» el plutonio-239 y ël plutonio-241 por aer nuslei- 
doa fi aionablea. Loa ralorea de laa aeooionea efioacëa de 
captura para neutrones térmicoa» aaf oomo loa periodoa que 
aparecen en la Fig. 2.2 oorreaponden a loa datoa facilitàr- 
doa por Lederer (1967)» que aerdn empleadoa poeteriormente 
en el programa de odlculo que permlte eatimar el plutonio- 
239 produoido.
2.1.2. Wdtodoa de produooién
Por laa raeonea que se han expuesto en la In- 
troduociôn a esta Memoria, la producoidn de los très radio 
nuoleidoa objeto de este estudio, mediants un prooedimien- 
to dnioo» se ha heoho en base al molibdeno-99» por lo que 
en esta revisidn bibliogrdfioa se ha prestado atenoidn a 
loa fflétodos para yodo-131 y xendn-133* que son consecuencia
— 22 —
del selecclonado para fflollbdeno-99* Como se ha Indlcado tarn 
bi&i alll, fflientraa el molibdeno-99 7 yodo-131 pueden obte- 
nerse por aotivacidn neatrdnica y fisidn» el xendn-133 solo 
puede aer produoido por esta dltima via.
Ba lo que sigue se hard una recapitulacidn de los metci 
dos existantes para la produceidn de los tree radionuolei­
dos» haciendo especial hlncapid en aquellos directamente re 
laoionados con el desarrollado en esta Memoria*
2.1.2.1. De molibdeno-99
La produecidn de molibdeno-99 tiens, 
como objetivo fondamental» la preparaoidn de gen eradores de 
teonecio-99m (Lewis» 1971; Satorie y col.» 1971; Smith y 
coi.» 1972; Levin y col.» 1979). Diohos generadores se corn 
ponen de una pequefia columna de aldmina (5-10 gramos) en 
donde el molibdeno-99 se adsorbe (Lavi, 1978), mientras 
que el teonecio-99m se extras **in situ", por elucidn peri^ 
dica (Murai y col.» 1974), a medida que se va generando. La 
utilizacidn de la aldmina oomo soporte (Takahashl y col.» 
1970) se debe, principeü.mente» a la posibilidad que ofrece 
de emplear eluyentes del teoneoio-99m apropiados para su 
uso cllnico.
Dada la pequena capacidad de retencidn de la altimina 
(20 mg Mo^Vs de aldmina), el molibdeno-99 empleado para 
la carga de generadores debe ser de alta actividad especi- 
fica, por lo que el ideal para este fl.n es el libre de por- 
tador.
— 23 "*
Al la preparaoidn de teoneolo-99n deben oonslderarae 
las algalentes etapas (Arlno, 1971):
1* Obtenoidn de mollbdeno-99* que puede llevarse a eabo 
por:
a) Irradiaoidn de molibdeno-96 oon neutrones en un rean 
tor nuclear*
Mo^ ®(n,lT) 10^ ------..■> To99"
b) Alslamiento del molibdeno—99 a partir de los produc 
tos de fisidn dsl urani0-235 6 del plutonio-23 9#
2. Betenoidn del molibdeno-99 en un medio adeouado y sepa- 
raoidn del teoneoio-99n que se genera, lo que puede ha- 
oerae por:
a) Adsoroidn del molibdeno sobre una oolumna y elucidn 
del teoneoio.
b) Aoumulaoidn del molibdeno en uns fase liquida (orgà- 
nioa o aouoaa) y extraooidn liquido-llquido del teo­
neoio.
o) Vaporizaoidn del TOgO^ sobre MoO^
For las razones ya aduoidas en la Introduooidn, la 
via de fisidn es la dnica posible para obtener molibdeno-99 
de la oalidad exigida para su posterior uso biomddico.
Los aspect 08 fundamentales a oonsiderar en los d 1st in 
tos mdtodos de produecidn de molibdeno-99 son:
—  24
a) Naturaleza quimica e Isotdpica del blanoo de irradia 
cidn*
b) Prooediffliento de reouperaoidn del radionucleido de 
la muestra irradiada.
o) Tlpo de tratamieuto qulmico aplicado para la purifi- 
caoidn del miamo.
A tenor de lo dicbo el primer aspeoto a oontemplar es la 
selecoidn del compuesto qulmico del nuoleido fisionable que 
se va a emplear como bianco para la irradiaoidn. A este res- 
peoto exist en an la bibllografla dostendenoias claramente di 
ferenoiadas, la de aquAlios que emplean aleaoiones de uranio 
y alufflinio 6 la de los que utilizan didxido da uranio, pu- 
diendo ser el uranio, en ambos casos, natural o enriquecido 
en el isdtopo de masa 235 (vAase Tabla 2.2).
Tras la Irradiaoidn el material bianco debe ser process— 
do a fin de lograr la recuperaoidn del molibdeno-99; dicha 
separacidn puede 11 evarse a cabo por via seoa o hiimeda.
Motojima y col. (1976a) del Instituto de Bnergia Atdmioa 
de Japdn, emplean un mAtodo por via seca consistante en una 
volatilizaoidn; para ello convierten el UOg irradiado en 
por calentamiento en atmdsfera de oxigeno. El molibdeno-99 su 
blima en forma de McOg a 1300°C bajo vacio, recoglAndose so­
bre un colector de superficie normalmente de platino. El mo­
libdeno-99 deposltado se disuelve en una solucidn de NH^OH, 
purificdndose mediante un proceso quimico adeouado que permi
- 2î> -
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to ollminar los contaminant ea présentes (Motojima y col.
1976 b y e ?  Guethert, 1972).
Los m^todoa por via hdmeda, para el prooesado de la 
mnestra irradiada, se olasifican en dos grandes categorias 
segân el tipo de tratamiento, doido o bdsioo, que se util! 
ce. Bn la memoria de los casosÿ segdn se muestra en la Ta­
bla 2.2, se procédé a la disoluoidn del material blmico en 
medio doido, nitrioo o sulfdrico, y tan sdlo dos prooedi- 
mi ent os, el desarrollado en el Laboratorio Nacional de Oak 
Bidge (1969) y el diseBado por Hecq y col. (1975), perte- 
neoientes al Instituto de Badioelementos de Bdlglca, em­
plean como solucidn de ataque hidrdxido sddico, 6 y 8 nor­
mal respectivamente, si bien ambos mdtodos aon oxidantes.
Conclufdo el tratamiento del material irradiado, es n^ 
oesario separar el molibdeno-99 de la mezcla de productos 
de fisidn oon el mdximo rendimiento. El procedimiento de se 
paraoidn que se emplea en cada caso viene condiclonado, en 
alguna forma, por el tipo de tratamiento realizado en el 
ataque del blanco irradiado.
Cuando ae ha efectuado la disolucidn del blanco en me 
dio dcido, todos los productos de fisidn, junto con el ura 
nlo no consufflido y los transurânidos que se hayan podido 
generar, aparecen en la fase liquida, por lo que es necesa 
rio efectuar un proceso de purifioacidn muy severo, a fin 
de alcanzar los nivales de descontaminacidn (vdase Tabla 2.3)
—  ü / —
TABLA 2.3
Purega radionuoleldloa del molibdeno-99
ISOTOPO
Goncentraoiones admitidas por 
la farmacopea de U.S.A. y BU- 
BOPA (Ci/Oi Mo-99) (l)
Ba-103 5.10"^
1-131 5.10"5
3T-89/ 6,6.10"^
Sr-90
alfa-total 10-9
(1) Datos faoilitados por el Instituto Naoional de Ba­
dioelementos de Bllgioay 1977*
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que permiten la utilizacidn posterior del molibdeno-99 pa­
ra loa fines a que se destins. NormeLlmente los mdtodos de 
separacidn y purifioacidn se basan, en este caso, en la 
aplicacidn aislada o conjunta de alguna de las siguientes 
operaciones unitarias:
a) Adsorcidn (sobre columna de aliimlna, gel de si­
lice 0 carbdn active),
* b) Erecipitaoidn,
o) Bxfcracoidn liquido-liquido (Yoshida y col.,1970; 
Krtil y col., 1972; Iqbal y col., 1978).
sierldo neoesario, en la mayoria de los casos, procéder a un 
acordloionamiento previo de la soluoidn que haga posible la 
utilizacidn de alguna de las tdcnioas ya citadas.
I Asl, Denig y col. (1970) han desarrollado un mdtodo de 
sepiracidn de productos de fisidn utilizando la extraccidn 
proaiatogrâfica con n-tributilfosfato (TBP) y dcido 2(di-etil- 
hexil)ortofosfdrico (HDBHP), como disolventes, y polifluoro- 
monioloroetileno oomo soporte sdlido. El molibdeno-99 queda
ret^nido en una de las ouatro oolumnas empleadas junto con
I
las tierras raraa, separAndose posteriormente de las miamas 
por elucidn de la columna con OIH 1,5N a 70®G de forma que
tan sdlo el molibdeno queda retenido en la columna, mientras
I
que la actividad correspond!ente a las tierras raraa sale
I
o on el efluyente. Pinalmente el molibdeno es eluido con GIH 
12N a 30®0.
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Kl-Garhy y ool. (1971) utilizan un mAtodo da adaoroidn 
aobre oolumna do aldmina para la purifioacidn del molibdeno. 
Previamente evaporan la diaoluoidn nltriea, résultante del 
tratamiento del material Irradiado, hasta sequedad. De esta 
forma, y repitiende varias voces la disolucidn del residue 
resultants y la evaporacldn posterior, se consigne la sépara 
oidn do los gases nobles do fisidn, asf como do las especles 
radiaotivaa volAtiles. La solucidn final obtenida ae ajusta 
oon OIH a un pH 2-3 y se carga sobre la columna de aldmina. 
Posteriormente se eluye el molibdene-99 con solucidn de HaOH, 
enoontrdndose, mediants anàllsia por espeetrometrfa gamma, 
que la actividad es debida dnicamente al molibdeno-99 may 11 
geramente oontaminado con otros productos de fisidn.
La Oomisidn Australiana de Energfa Atdmioa (1971) de- 
sarrolld, aslmlamo, un mAtodo basado en la adsorcidn de la 
solucidn nftrioa résultants del ataque sobre una oolumna de 
aldmina, previamente aoondloionada. DespuAs de varias eluoio 
nés oonaecutivas el molibdeno-99 ee extras de la columna con 
HH^OH (en la misma Ifnea se enouentra el mAtodo desarrollado 
en el Laboratorio Haoional de Brookhaven - BB.UU. ).
Arino y col. (1974) preoipitan el molibdeno-99, presen 
te en la disolucidn Acida, oon alfa benzoin oxima. EL preci- 
pitado obtenido se disuelve con NaOH, purificAndose la solu­
oidn bAsica por el paso a travAs de una oolumna de carbdn ac 
tivo recubierta de plata. EL molibdeno-99 obtenido aparece 
ligefamente oontaminado por teluro—132/yodo-132 y rutenio-103»
-  30 -
Slvaramakrishman y col. (1976) partiendo de una solu­
cidn nitrica 1H, tras el ataque del blanoo, recuperan el mo 
libdeno—99 presents por precipitacidn con el reactivo alfa 
benzoin oxima en presencia de portador de molibdeno. La pu 
rifioacidn del produoto obtenido exige la repeticidn suce- 
fliva del proceso de precipitacidn y rediaolucidn a fin de 
alcanzar un nivel de descontaminacidn aoeptable.
Los mdtodos alcalinos, que aparecen en la bibliogra- 
f£a, tras el ataque, acidifican la solucidn obtenida, y aden 
tras que en el mdtodo desarrollado por el Laboratorio Nacio­
nal de Oak Bidge (1969), se trata con acido 2(di-etil-hexil) 
fosfdrico pcura procéder, seguidamsnte, a una operacidn de 
extraccidn, recuperando el molibdeno-99 de la fase orgAnica, 
Hecq y col. (1975) transfieren la soluoidn acidificada a una 
oolumna de aldmina, de donde eluyen mas tarde el molibdeno- 
99 con NH^OH.
A tenor de lo dicho la obtenoidn de molibdeno-99 puede 
efectuarse por via seca o hilmeda. En el primer caso, si bien 
se reduoen los problemas de oontaminaoidn, ya que el molibde 
no-99 estarA acompaSado solo de aquellos nucleidos cuya tem- 
peratura de ebullicidn sea igual o inferior a la suya, pré­
senta unos requisites muy estrictos en cuanto a la hermetic! 
dad de la celda de prooesado, asf como exigencias especiales 
para los equipos que se emplean habida euenta de las tempera 
turas de trabajo.
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Loa mdtodos por vfa hdmsda no tlenen unos requsrimien- 
tos do equipos tan severos; sin embargo, el problema funda­
mental sigue siende el de redueir la oontaminaoidn del pro­
duoto final. Cuando se utilisa un mdtodo Aoido la soluoidn 
de partida estA fuertemente oontaminada por lo que la obten 
oidn de un produoto final, oon una elevada puresa radtoqui- 
mioa, harA neoesaria la repetioidn sueesiva del proceso de 
purifioacidn. For el contrario, la utilizacidn del ataque al 
caline reduce, considerablmeente, la presencia de contami­
nantes en la soluoidn base para el proceso posterior de se— 
paraoidn y purifioacidn, reduoiende el tiempo de prooesado 
para unas mtsmas caracterfstioaa radioqulmioas del produoto 
final.
2.1.2.2. De yodo-131
Ifingnno de los mdtodos expuestos para 
la obtenoidn de molibdeno-99 contempla la recuperaoidn si- 
multAnea del radionucleido yodo-131, ya que el empleo de un 
mdtodo Acido provooa la volatilizaoidn del yodo; por au par­
te, los mdtodos alcalinos utilizan este medio a fin de redu- 
cir el ndmero de contaminant es en soluoidn, procediendo, se- 
guidamente, a la acidifioaoidn del filtrado obtenido para re 
ouperar el molibdeno-99 oon lo que el y odo présenté en la so 
lucidn, en forma de yoduro, se volatilisa tambidn.
Los mdtodos deseurrollados para la obtenoidn del yodo- 
131 utilizan como fuentes oomunes la fisidn del uranio-235 y 
la reaccidn (n,2T) sobre teluro-130. En este caso se harA re-
—  32 -
ferencia a los primeros por estar en conoordancia con al md­
todo que aquf se desarrolla*
Bn 1948 se comenzd a producir yodo-131 por fisidn an el 
Laboratorio Naoional de Oak Bidge (Kahn y col., 1977). Para 
eztraer el yodo, el material de uranio irradiado se disolvid 
en NO^H ooncentrado, y el yodo se destild en corriente de 
aire, absorbidndose en NaOH. HI rendimiento total del proce­
so es, aproximadamente, del 85
A finales de 1963 se restablece el interas por la obten 
oidn de yodo-131 por el mdtodo de fisidn. Barrachina Gdmez y 
col. disuelven el dxido de uranio irradiado en NO^H para prn 
duoir yodo-131.
Bn mayo de 1965, Gillete (Laboratorio Naoional de Oak 
Ridge) expresd su confianzâ en el mdtodo de fisidn, analizan 
do dos nuevos prooedimientos: (1) un proceso "seco" en el 
oual el blanoo, constituido por una aleacidn de uranio y alu 
minio, se funde con recuperaoidn del yodo-131 y xendn-133 y
(2) una disolucidn alcalins del mismo bl^co bajo presidn con 
liberacidn del xendn-133 y prooesado de la solucidn para re- 
cuperacidn del yodo-131. Al mismo tiempo. Case y ool. (1965) 
estudiaron la soreidn en platino para la separacidn del yo­
do-131 de una solucidn de productos de fisidn.
Bn 1966 Baker compard los aspectos econdmicos de los 
ouatro mdtodos de produecidn de yodo-131 con uranio natural, 
uranio enriquecido, teluro natural y teluro enriquecido al 
96 ^  en teluro-130, concluyendo que el mdtodo mAs econdmico
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y que a la vee proporolona al produoto oon mAs alta aotivi— 
dad espeolfloa, ea el de uranio enriquecido.
2.1.2.3. De xen6n-133
EL tereer radionucleido, que oonstitu 
je objetivo de produoeidn dd mdtodo desarrollado en esta 
■emoria, es el xendn-133»
La actividad que puede obtener se en la irradiaoidn neu- 
trdnloa de un oierto material de uranio reapecto a xendn-133, 
es elevada debido al gran rendimiento de fisidn de la oadena 
isobArica 133»
A partir de un material de uranio irradiado oon neutro­
nes, los gases nobles pueden ser liberados por disolucidn Aol 
da, prinoipalmente oon Acide nltrioo, por disolucidn bAsica, 
o por difusidn tdrmioa a temperatura adeouada.
Cada uno de estos prooedimientos oonlleva problemas dis 
tintos en cuanto a la purifioacidn. Asl, en la disolucidn 
Acida oon NO^ H, debe tenerse en eu enta la dlminacidn de los 
vapor es nitrosos asoclados; en la disolucidn aloalina de 
loa blanoos de uranio-aluminle, generaimante empleados, se 
produce hidrdgeno que debe ser, aslmismo, separado; en cuan 
to a la difusidn tdrmioa, debe prestarse especial atenoidn 
a las oontaminaoiones que pueden oeasionarse de radisdtopos 
de elementos volAtiles, taies como yodo, rutenio, antimonio, 
etc.
Aunque en irradiaoiones oortas, del orden de dlaa, la
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producoi6n de oriptdn es baja, debe penserse en la neoesi­
ded de una separaoidn cnriptdn-xendn, con el fin primordial 
de evitar oontaminaoiones innecesarias del medio ambient e 
por oript6n-83» Asimismo, es necesario aislar el xendn-133 
de otros gases permanentes taies como nitrdgeno, helio, 
oxigeno, argdn, etc.
En todo mdtodo de produecidn de radioxendn pueden dis 
tinguirse très etapas bàsicas : a) ataque del blanco irra­
diado y liberacidn de los gases radiactivos junto oon otros 
elemantos gaseosos o volAtiles; b) purifioacidn de la co­
rriente gaseosa obtenida; y c) fijacidn del xendn.
’ Oomo quedd explicito anteriormente, el material de ura 
nio utilizado oomo blanoo de la irradiaoidn détermina, en 
su mayor parts, el procedimiento de liberacidn de los gases 
nobles radiactivos. Tambidn debe considerarse la naturaleza 
de la corriente gaseosa résultante, junto con el mdtodo de 
recOgida previsto, ya que ambos condioionan los tratamien- 
tos previos de purifioacidn.
Los materiales de uranio mAs empleados son; uranio me— 
tAlico, dxido de uranio y aleaoiones de uranio-aluminio, 
asljobmo compuestos de uranio de propiedades flsicas adeoua 
dasj tal como El empleo de estos dltlmos résulta alta—
meni^ e satisfactorio, ya que junto a sus buenas propiedades 
tdrijiioas para disipar el oalor generado durante la irradia 
oidÀ, permite la obtenoidn simultAnea de otros radionuolei­
dos I de gran interés y elevado ccnsumo oomo, molibdeno-99.
- 35 -
yodo-131* teluro-132, etc., (Weber y col., 1973).
A oontlmiaoltfn paean a detallarse loe métodoe, aotue^ 
mente existentee, de producclén de xen6n-133, donde ee re- 
eogen las di stint as alternatlvas que se oontemplan para el 
prooesado de la onestra irradiada*
B1 n^todo ABSB de Harwell (Arrol y ool., 1956; Wilson 
yeol.y 1958; Arrol y ool., 1964) ee basa en la disoluol6n 
del uranlo irradlado oon 4oido nitrloo do elsvada oonoentra 
ol6n, en oorriente de oxigeno, a fin de evitar la formaoi6n 
de vapores nitrosoa* La oorriente gaseosa generada se arras- 
tra oon hello a trav4s do suoesivas trampas, para eliminar 
el vapor do agua, GOg, Og, Wg e hidrooarburos. EL xen6n-133 
so reooge on una trampa de oarb6n activo a la temperatura 
del nitrogens liquide, elimindndose el helio y los gases ro 
sidualee per oonexién al vaoio de la trampa de oarbdn aeti-
VO.
51 n4todo ORNL (Case y ool., 1966) se fundaments en la 
disoluoidn de la aleaoidn de uranlo (93 ^ de uranio-235) y 
aluminio irradiada en sosa. Los gases de fisl6n ee arrastran 
en oorriente inerte, reooglAndoae el xen6n-133 eobre oarbdn 
aotivo a la temperatura del nitrégeno liquide. El xen6n-133 
ee purifioa, finalmente, en una oolumna oromatogrdfioa para 
eliminar loe gases atmosfArioos.
Una variante del m4todo (Ottinger, 1970) arrastra los 
gases de fiel6n oon helio, abeorbiendo el xen6n-133 en un 
tubo, en forma de ü enfriado, que oontiene tamis molecular.
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BL xen6n-133 so purifioa per eXuol6n oon helio, recogiéndo 
se en una segunda trampa enfriada y rellena con tamiz mole 
oular, de la oual se eluye poaterlormente, final!zando el 
prooeso oon la oondensaoi6n del xen6n-133 a la temperatura 
del nitrdgeno liquido.
El mdtodo IBB (Heeq y ool., 1975) utilisa tsunbidn una 
disoluoidtt aloalina para ataoar la aleacidn de uranio (93 ^  
de uranio-235)-aluminio irradiada. Los gases de fisldn son 
arrastrados oon helio y pasados a travds de una oolumna de 
tamiz molecular (3%) en la que se élimina el vapor de agua. 
La fraooidn de xendn reouperada se condensa en un tubo en 
forma de U relleno de virutas de oobre y enfriado oon nltrd 
geno liquido.
Otros mdtodos desoritos en la Bibliografia son los de 
Sohemeling (1970), que utilisa unas pastillas preparadas di 
solviendo una sal de uranio en SgO^Eag fundido. Las pasti­
llas, una vez irradiadas, se fUnden reoogiéndose el xenén- 
133 sobre oarbdn aotivo a la temperatura del nitrdgeno li­
quide, elimindndose los gases inertes por desoroidn, calan 
tando la trampa a temperatura adecuada.
KLadik (1975) utilisa oomo material de partida ÜOg in 
troducido en una oâpsula aislada târmicamente, de forma que 
durante la irradiacidn se aloano en temperaturas superiores 
a las de sublimacidn de ciertos produotos de fisldn. Pina- 
lizada la irradiaoidn, los compuestos volàtiles son arras­
trados por un gas inerte y recuperados.
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lABLA 2.4 j
Radia^topoa recuperadoa an loa dlstlntoa métodoe de prodacoidn,
da aolibdeno-99
Radis6topo8 reouperadoa
Molibdeno-99 Todo-131 Xen6n-133
Unidn Carbide Corp. 31
BB.nu.
Centro do Inveatigaoio 
nea Nuclearea Bhabha." SI
INDIA
Laboratorio Naoional 
Oak Ridge. 31
BB.tm.
Institute Bnergla At6— 
mioa. SI 31
JAPON
Institute de Radioele- 
mentos* 31 SI
BELGIGA
Comisidn de Energfa Atd 
mioa. ” SI
AUSTRALIA
Laboratorio Naoional de 
Brookhaven. SI
EB.UU.
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Motojima y col. (1976) rcouperan el xendn—133 oomo un 
subproducto en el método de producel6n de molibdeno-99 por 
eubllmacidn a partir de EL xen6n-133, arrastrado por
una oorriente de aire, se atrapa sobre tamiz molecular ($3) 
enfriado oon una mezcla de hielo seoo y aoetona. Posterior- 
mente, se transfiere dicho radis6topo a un dep6sito refri- 
gerado, por calenteuoiento del tamiz molecular.
Los mdtodos presentados permiten la produooi6n de mo— 
libdeno-99* yodo-131 y xen6n-133 » normalmente de forma in­
dividual (vëase Tabla 2.4), pero ninguno aborda la récupéra 
oidn simult6 iea de los très radionuoleidos.
De otro lado, la casi totalidad de los procedimientos 
desoritos en la bibliografia reourren a tratamientos quimi 
008 que entraSan riesgoa graves de oontaminaoi6n.
Por todo ello, la Dlvisidn de Isdtopos de la Junta de 
Bnergia Nuclear ha oreido oportuno explorar las posibilida- 
des de produoci6n de dichos radis6topos por un mJtodo linioo 
de ràpida ejeouoidn y no contaminante.
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2.2. A3PBCT03 PI3IOO-QUIMIQOS
Bn al desarroUo del m6todo preeentado en esta Ifemoria 
ae ha oonslderado, en primer la gar, la natural eza del com- 
puesto de uranio a irradiar en el reaotor, teniendo én c u w  
ta las oaraoteristioas y requisitos del oitado mëtodo.
3i bien, el uranio metélioo, sdlo o aleado, ha sido, 
hasta el momenta, el bianco da irradiaoi6n ideal para la Ob 
tenoi6n del molibdena-99, ouando se eaplean ataques oxidan- 
tes, 4oidae a bàsicos; en este aaso, el empleo de una trans 
formaoidn aloalina no oxidante invalida la posibilidad do 
utilizar un bianco da esta naturaleza. La selecoidn de este 
tipo do ataque présenta c o m  ventajas mde notables la do p #  
mitir la transformaolAn da un s6lido en otro quo es oapas 
de adsorber la mayor parte do los produotos de fisidn, libs 
rando solo ciertos elementos ani6nicos quo pueden ser reou- 
perados cuantitativamente. A efectos del citado prooeso so 
ha fijado la atenoidm on ol empleo do un fluoruro do uranio 
(17), pro sent ando como ventaja adicional el que el fluor no 
expérimenta nlnguna reaocidn nuclear de importancia.
A oontinuaoidn se resumen las propiedades flsicas y 
qufmioas de mayor interns de estos compuestos (Pascal, 1967), 
an relacidn oon el mitodo que aquf se desarroUa. Dichas pro 
piedadea son bien conocidas por constituir dichos compues— 
too un paso intermedio en la obtenoidn del hexafluorure de 
uranio, asi como un combustible habitual en reaotores homo— 
gdneoB. Asimiano, se presentan, de forma sucinta, los aspeo
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tos de mayor relevanoia asocladoa con el desarrollo del pro 
cesoi de metàtesis aloalina, haciendo especial Infasls, en 
los fendmenos de adsoroldn que se llevan a oabo en la fase 
sdlijda résultante de la citada transformas!6n.
2.2.1. Propiedades de loe fluorures de uranio (17)
La denomlnaoidn de fluorures de uranio (17) in-
cluye très compuestos diferentes: el tetrafluoruro de uranio 
anhldro, el tetrafluoruro de uranio hidratado y las sales do 
bleé que el tetrafluoruro de uranio forma oon los fluorures 
metallic os.
I
! La utilizacidn de cualquiera de ellos, oomo blanco de 
Irràdiacidm para la obtencidn de los radionuoleidos objeto
I
de éste estudio, debe tener en cuenta no s6lo la neoesidad 
de ([ue experiment en transf ormaci 6n en medio alcaline no oxl
danie, sino tambiln la variedad de requisitos asoolados con
las'distintas etapas del procedimiento operative. En gene­
ral^ machos de los problemas que plantes el use de estos 
compuestos, en esta case, està relaoionado con la forma en 
quejhan sido obtenidos.
Bn la preparacidn del tetrafluoruro de uranio pueden 
distinguirse dos métodos prlncii^less a) por via hiimeda, que 
conduce a la obtencidn de un preoipitado hiimedo de UP^, y
b) por via seoa, que consisten, bàsioamente, en el tratamlen 
to de un 6xido de uranio con un oompuesto fluorado a tempe­
ratura relativamente elevada. En el primer oaso, el UP^ pue 
de precipitar junto con moléoulas de agua, siendo mis proba
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ble la formaolân de hldratos euando la preolpltaol6n ee lie 
va a oabo a partir de aoluoionee aouosàg de uranio (IV). Bn 
el segundo oaso, el ÜP^ foroado puede astar aoompaüado de 
oxifluoruro de uranlo (UO^Pg) o de UOg no transfonaado; en 
amboa oasos, la presenola de estos eompuestos depends tanto 
del estado ffsioo del didzido de uranio (que a su ves depen 
de de la forma de obtenoidm dsl tfO^ ) y de la manera en que 
se baya llevado a oabo su redueoién, oomo de las oondieio— 
nés bajo las que se réalisa la reaooldn de fluoruraoids del 
UOg.
Por su parte, loa fluorures oomplejos y prinoipalnonte
el BaUPg (que ha sido, junto oon el UF^, el oompuesto ods
utilieado en esta investigaoidn) puede ser preoipitado ousn 
titativamente desde solueiones de nitrate de uranilo. lu p n  
senoia de iones fluor se reduoen las sales de nitrate do ara 
nilo a la valenoia (IV), y si por ejemplo, los iones B#* es- 
tdn présentes se précipita la sal RaOF^ en lugar del UI^ .SS^ O.
Bn general, tanto la presenoia de agua libre (bnmcdad)
0 de hidrataoidn, oomo la de UOg plant sa series probleoas en
las etapas de irradiaoidn y ataque aloalino respectivanente. 
Por ello, es de gran interds la obtenoidn de oompuesto# li­
bres de diohos aoompaBantes, si bien no es fdoilmente ase— 
quible, en todos los casos, la consecuoidn de dioho objeti- 
vo. Asi, si se deseoa el ÜF4 hiimedo s in preoauciones ecpecia 
les, la hidrdlisis conduce a una oontaminacidn del flucruro 
por dxido de uranio. La preparacidn de ÜF^ seco se efectua
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arrastrando el agua por una oorriente de hidrdgeno seco, 
oontenlendo una pro pore idn de doldo fluorhidrico suflcien 
te para que la reaocidn de hidrdliaia no pueda establecer- 
se. Del mlsmo modo, ouando se efectua la deshldratacldn del 
fluoruro do uranio bajo vaeio, se produce la hidrdllsis pv 
oial del producto y, por tanto, la aparicidn de dxido de 
uranio.
B1 UF^.2,51^0 pierde la mayor parte del agua por ca­
lent amiento lento bajo vacio a 200^0* Las liltimas trazas 
do burned ad se eliminan hacia 500-550^0. Generalmente, el 
calentamiento al aire entrafia la posibilidad de una bidrd- 
lisis y ozidaoidn importante.
For su parte, el NaUPg presents como ventaja frente al 
UP^, tanto anbidro como hidratado, el de ser mis fdcil de 
seear, ya que esta sal puede obtenerse exenta de agua des­
de 110°0.
A la vista de lo expuesto puede afirmarse que el mate 
rial mds iddneo para ser utilizado como bianco de irradia- 
oidn, de los tree enunciados en un principio, es el NaüF^ 
por la facilidad do suisecado y la obtencidn libre de UOg, 
debiendo descartarse el empleo del tetrafluoruro de uranio 
hidratado. No obstante, la utilizacidn de blancos de NaUPg 
plantes un problems radioldgioo importante asociado con la 
activacidn, por captura neutrdnica, del sodio-23 presents 
en el mismo.
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à la hora de efectuar la irradiaol6n de loa oompaeatos 
de uranio (IV), a que se ha heoho referencia, de ben tener ee 
en oonsideracidn, ademds, las propiedades flsioas que se men 
oionan a oontinuaoidn % punto de fusidn, densidad tedrioa y 
estabilidad, tanto a twBperatura normal oomo elevada, en pre 
senoia de aire j oxlgeno.
De los très fluorures de uranio (IV), el es el que 
présenta el punto do fusida ods elevado, oifkado, en la ao- 
tualidad, en 1036^0; por su parte, la temperatura de fuaidn 
estiamda para el BaUFg se situa alrededor de los 700°0. Bo­
te pardmetro es de gran importaneia a la hora de fijar la 
densidad de potenoia que puede generarso en el blanoo, duraa 
te su irradiaoidn, a fin do ovitar la fusidn del mi mao.
La densidad tedrioa estd en estreoha relaoidn oon la 
cantidad de material flsil que existe en el blanoo (suponien 
do que el oompuesto no estd enriqueoido en el isdtopo del 
uranio de masa 235) por unidad de volumen; asimiamo, este 
pardmetro tiens especial significacidn euando se valoraa las 
oondiciones de transmisidn de calor del blanoo en la Irra- 
diaoidn. Sobre la base de los trabajos realizados por Zacha 
riasen (194-9) y que permitieron establecer que el Ü7^ ee un 
oompuesto que cristaliza en el sistema monoclinico, se ia 
podido estimar la densidad tedrioa de dicho oompuesto sa 
6,63 g/oo, posteriormente, las determinaciones expérimenta 
les de Eatz (1951) sirvieron para confirmar que dioha den^ - 
sidad estd comprendida entre 6,43 y 6,95 g/oo. En el caeo
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del UP^.2,5B^0, de e structura cristallna ortordmbica, la 
densidad calculada ha sido de 4,74 g/oo. Para el NaUP^, 
y considerando que an red cristalina es romboddrica, la 
densidad estimada ha sido de 5,81 g/oo.
For lo que a la estabilidad de estos compuestos se re 
fiere, se ha observado que el U7^ calentado al aire es re­
lativamente estable hasta 200^0, pero se descompone a tem­
peraturas superiores. Ta desde los primeros trabajos sa ha 
bia seHalado la obtencidn de U^Og por calcinacidn de U?^ 
en atmdsfera libre, jugando la humedad atmosfdrica tambidn 
un papel importante. For lo que respecta a la accidn del 
agua sobre el UP^, no se ha observado la e xi sténo ia de hi- 
drdlisis por debajo de 100^0. A temperaturas entre 200 y 
500®0, el vapor de agua hidroliza al ÜF^ segdn el equili-
brio:
tJF^  + 2HgQy —  ^ nOg + 4FH
siendo la entalpia de la reaccidn del ordan de +30 Ecal.
Sh presenoia de oxlgeno, la hidrdlisis conduce al fluoruro 
de uranilo (üOgFg), el oual puede ser eliminado por extraç 
cidn con alcohol metflico.
For su parte, el UF^.2,5E^0 es estable bajo vacfo a 
25°0 y al aire hasta los 100°C.
Todos estos aspectos son de extraordinaria importaneia 
a la hora de establecer las oondiciones de irradiaoidn mds 
adeouadas, para alcanzar los objetivos de produocidn de los
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radionuoleidos de interne (en. términos de aotividad),
Sn relaoidn oon la aubsiguiente etaps de ataque aloa 
lino es de interds resaltar que, tanto el ÜF^ como el 
IfaüF^ , al ser calentados oon una soluoidn de hidrdxido sd- 
dioo experiment an una metdtesis, originando la aparicidn de 
un dxido de uranio hidratado (Bolton, 1866); esta reaocidn 
es utilizada, en este oaso, para promover la llberaoidn de 
los radionuoleidos de interds desde la aatris salins irra­
diada.
2.2.2. Heaooiones heterogdneas sdlido-lfguide
La obtenoidn de molibdeno-99 a partir de una 
mezola de produotos de fisidn, segdn el mdtodo desarrollsr- 
do en esta Hemoria, se basa en un prooeso de metdtesis al­
oalina de la fase sdlida original, fluoruro de uranio (IV), 
que ooadyuva el paso del oitado radionuoleido, junto a otros, 
desde la matrix irradiada hasta la fase liquida aloalina, 
mientras que la mayor parte de los produotos de fisidn, in­
solubles en este medio, son adsorbidos sobre la fase sdlida 
generada en la transf ormaoidn y const it ulda por hidrdxido de 
uranio (IV). La imposibilidad de efeotuar una metdtesis de 
este tipo a partir de didxido de uranio irradiado, ha deter 
minado, como se indiod en el apartado anterior, la necesi- 
dad de utilizar, oomo blanoo de irradiaoidn, un fluoruro de 
uranio (IV).
La lixiviacidn, prooeso al que se asimila la fenomeno- 
logla antes desorita, oonsiste en el trateuniento de una sus
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taaoia qulmioa compleja con al disolvente adecuado, de tal 
forma que ee obtenga una solucidn de los compuestos solu­
bles. En el presente oaso, la Ixxiviacldn con hidrdxido ad 
dico de un fluoruro de uranio (IV) irradiado con neutrones 
en un reactor, conducird a una disoluoidn, mds o menos cuan 
titativa, de aquellos productos de fisidn solubles en dicho 
medio, permaneciendo el uranio y los restantes produotos de 
fisidn en forma de hidrdxidos insolubles a oonsecuencia de 
la reacoidn an fase heterogdnea:
TJP^  (s) + 4 N a O H : 5 = = = f c  4PNa + U(OH)^ (s)
A oonsecuencia de la irradiaoidn ae producen deforma- 
oiones en la estructura cristalina original del bianco, lo 
que hace que data sea mds inestahle y por consiguiente mds 
réactiva que la correspondiente al estado inicial.
2.2.3. Adaorcidn
En el prooesado quimico de la muestra irradia 
da para la recuperacidn da los radionuoleidos molibdeno-99, 
yodo-131 y xendn-133, estdn involucrados fendmenos de adsor 
cidn de distinta Indole. En unas ocasiones se producen como 
oonsecuencia del propio prooeso, como sucede an la copreci 
pitacidn y aubsiguiente adsorcidn de la mayor parte de los 
produotos de fisidn sobre el hidrdxido de uranlo (IV) gene- 
rado en la metdtesis; en otros casos se hace uao de ellos 
para procéder, por ejemplo, a la fijacidn del yodo, en for­
ma de yoduro, sobre una columna de plata metdlica, o bien
— 47 —
para retcmer los gases nobles de fisidn por oondensaoidn, 
mediants un prooeso oriogdnioo, en una oolumna rellena de 
tamiz moleoular, oloruro sddioo finamente pulverizedo o car 
bdn active. La importaneia de estos fendmenos, en este oaso, 
détermina su oonsideraoidn en este punto.
La adsorcidn puede ser debida a distintos fendmenoe; 
en ooasiones, la interacoidn entre el sdlido y el adsorbato 
es ddbil, oomo suoede en la oondensaoidn, mientras que en 
otros oasoa la intensidad del fendmene es similar a la de 
unà reaocidn qufmioa. Bn el primer caso se habla de una ad­
sorcidn flsioa o de Van der Usais, mientras que la segunda 
se denomlna "quimiadsoroidn** o tambidn "adsorcidn aotivada". 
Bn la adsorcidn flsioa los gases adsorbidos pueden ser fdm. 
cilmente liberados, partioularmente, si se aumenta la tempe 
ratura, mientras que en la quimiadsoroidn la fort alésa de la 
unidn es tan elevada, que el gas desorbido se encuentra en 
un estado distinte al original (Hantell, 1951).
Una de las principales aportaciones del mdtodo de sepa 
racidn desarrollado en esta Hemoria consiste en la récupéra 
cidn de los radioyodos de fisidn, en forma de yoduros, des­
de una soluoidn alcalins que oontiene tambidn el anidn mo— 
libdato, as! como trazas de telurato y rutenato junto oon el 
oesio, por adsorcidn en columna de plata. El porcentajé de 
adsorcidn es superior al 98 1^, oomprobândose (Barraohina y 
col., 1977) que la influencia de la ooncentraoidn de NaOH 
en la adsorcidn es nuls en el intervals 0-5 molar, por lo
! !
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que ae trata de un fendmeno Independiente de la concentra 
cidn de iones hidroxilo, de otro lado se observa una in­
fluencia narcadamenta negativa del idn telurato a grandes 
coneentraoiones•
La adsoroidn se utiliza tambidn, en la fijacidn de 
los gases nobles producidos tras el ataque del material 
blanoo. Los procedimientos mds aptos para la recuperacidn 
de xendn-133, desde la oorriente de gases nobles, son el 
mdtodo oriogdnioo y la retencidn sobre sorbentes; el prime 
ro de elles se asienta en la condensaoidn simultdnea de 
kriptdn y xendn, empleando para ello nitrdgeno liquide. Un 
planteamiento distinto se basa en la retencidn de los ga­
ses nobles sobre un sorbenta a temperatura baja. En este ca 
80, el carbdn active es el material mds ampliamente utili­
zado por tener un poder de retencidn muy alto, lo que con­
duce a unos rendimientes elevados de captacidn, si bien po 
see el inconveniente de que la recuperacidn del xendn es 
lenta y dificultosa. Bn esta llnea estdn los trabajos de 
Arrol y col. (1956), Barrachina y col. (1965), Case y col. 
(1966), Kobelt (1969), Collard y col. (1976), Underbill 
(1973 y 1976) y Kovach (1978).
Ademds del empleo de prooesos de adsorcidn para la 
recuperacidn del yodo—131 y xendn-133, la adsorcidn, como 
tal fendmeno, estd implicada en el rendimiento de récupéra 
cidn de molibdeno-99 por ataque aloalino del halogenuro de 
uranio (IV) irradiado. Durante esta transformaoidn se pro­
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duo# la oopreolpltaolda d# la mayor parte d# log produotos 
d# fisidn, y su adsoroidn sobre la fas# sdlida resultant# 
d# la metdtesis (Novikov y ool., 1971 y 1972) lo qu# inolde, 
favorablement#, en la purifioaoidn posterior del molibdeno- 
99» al disminuir, notablement#, el niSmero de radionuoleidos 
présentes en la soluoidn aloalina.
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2.3. CALCÜL03 TB0BIC03
La deacriptiva del trabajo desarrollado en esta Hemo­
ria oonoluye con una exposioldn de las bases de dlsefio pa­
ra la planta pilote en donde se llevari a oabo la produc- 
oidn de molibdeno-99 a esoala semi-industrial.
A tal fin ha sido neoesario estimar la acumulacidn de 
produotos de fisidn y aotivaoidn en la muestra irradiada, 
asi oomo la intensidad y espeotro energdtico de las radia- 
oiones ionisantes a que estdn sujetas las distintas opera- 
oiones del procedimiento. Todo ello tiene especial importan 
cia a la hora de valorar la aotividad obtenida de los radio 
nucleidos de interds, asi oomo de aqudllos que van a cons- 
tituir los residuos del mdtodo.
For lo que respecta a la muestra irradiada es importan 
te oonooer, al ser una fuente de radiaoidn que ha de ser 
nipulada, la intensidad y espeotro energdtico de su emisidn, 
tanto para el diseho de su blindaj e, como para la prediocidn 
de poBibles efectos fisicos o quimicos.
A la vista de lo expuesto se aprecia que la estimacidn 
de estas magnitudes haoe neoesario, en la mayoria de los ca 
SOS, la realizacidn de laboriosos odlculos que, debido a su 
oomplejidad, requieren el empleo de programas de cdlculo. 
Aunque en el lugsœ debido se hard referencia a cada une de 
los utilizados, es de senalar que estdn escritos en lengua- 
je Fortran V y adaptados para su uso en una computadora
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UlflVAO 1106, habidndose aotuallzado todoa loa datoa da 11- 
brer fa que contlenea. Heroed al oonourso de diohos prograr- 
mas ha sido posible realizar un estudio sistendtioo que, te 
niendo en ouenta el amplio mar gen de variaoidn de loa pari 
metros de mayor importaneia (oondiciones de irradiaoidn# 
forma y espesor de los blindâmes, etc»), ha permitido obtè 
ner todo el espeotro de dàtos de interds.
2.3.1. Aoumulaoidn de produotos de fisidn
SL oonjunto de prooesos nnolèares que se llevan 
a oabo durante la irradiaoidn neutrdnioa del material blan 
00 puede resumirse en:
a) Fisidn del uranio-235,
b) Aporioidn de los fragmentos de fisidn,
o) Desintegraoidn radiaotiva de los oitados fragmentes, 
lo que promueve el desarrollo de las oadenas isobi- 
rioas,
d) Captura neutrdnioa en el urani0-238, que origLna la 
f ormaoidn del plut onio-239; asi oomo sobre algunos 
produotos de fisidn.
La extensidn oon que se llevan a oabo estos prooesos 
depends, bisioamente, de la oomposioidn isotdpioa de la mues 
tra, del tiempo de irradiaoidn y del flujo neutrdnioo del 
reactor; la oombinaoidn de estes pardmetros détermina la oon 
sunoidn del material fisil, uranio-235 y, por tanto, el nl- 
vel de aoumulaoidn de produotos de fisidn que se aloanza.
De forma general, la variaoidn oon el tiempo del ndme-
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ro de àtomog, N, de un radionuoleido i de una cadena isobd 
rioa, durante el période de irradiaoidn de la muestra, pue 
de expreseurse de la siguiente manera:
a Formacidn de i/seg - Desaparicidn de i/seg 2.1
dt
Loa meoaniamos que determinan los prooesos oitados son: 
For^oidn i =» Fisidn directa + Captura neutrdnioa + De­
sintegraoidn del progenitor.
Pesàparioidtt i » Desintegraoidn de i + Captura neutrdnioa 
de i.
La estimaoidn tedrioa del nivel de aoumulaoidn de pr£ 
duobos de fisidn que se obtiens tras la irradiaoidn del blan 
00 les, generalmente, oompleja, debido a la diversidad de los 
prooesos nuoleares que ooncurren y a la aparicidn de un gran 
ndmjero de radionuoleidos. La complejidad inherente a esta 
fenjomenologia obliga, habitualmente, a la utilizacidn de pro_ 
graLas de odlculo para la realizacidn de dichas estimaoio— 
nej.
; Dicho tratamiento se simplifica, sin embargo, ouando, 
oonjo en el caso del molibdeno-99 y dado el corto periodo de 
seJidesintegraoidn de sus predecesores, zirconio-99 y nio- 
bio-99, puede considerarse generado dnicamente por fisidn ch 
recta del uranio-235, mientras que su consuncidn se lleva a 
efecto tan sdlo por desintegraoidn radiaotiva para producir, 
maj^ oritariamente, tecnecio-99m. Bn este caso, la resolucidn 
de la ecuacidn diferencial anterior conduce a que el numéro
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d# dtoBos de molibdeno-99 existentes, traa un tiempo de irra 
diaoidn, t, viene dado por la siguiente expresidn:
"mo-9g(*) . (1 - . -
»-99
en donde:
X  = Seooidn efioas maorosodpica de fisidn del ura- 
nio-235 (o#^).
fS » Flujo neutrdnioo del remoter (n/om^.s)
<^ 110-99 " Oonstante de desintegraoidn del molibdeno-99
La estimaoidn tedrioa de las ourvas de aoumulaoidn de 
produotos de fisidn résulta de gran interds no sdlo para do- 
terminar el nivel de los mismos que puede aloanzarse, en 
unas determinadas oondioiones de irradiaoidn, sino tambidn 
para fijar datas, una vez estableoido el objetivo de produo 
oidn para un oierto radionuoleido.
Las primeras ourvas de aoumulaoidn de produotos de 
fisidn fueron realizadas por Bloaeke j Todd (1957) del Labo 
ratorio Naoional de Oak Ridge (BB.UÜ.). La Junta de Bnergia 
Nuolear, si bien poses otros programas de oàloulo para la 
estimaoidn de los niveles de aoumulaoidn de produotos de fi 
sidn (ACÜHDLiCION, UOŒABAR y FUENTB) dispone, en la actua- 
lidad, del programs BSDORA en su versidn III (Gil, 1979).
El programs BSDORA III permits oaloular el invOnta­
rio de produotos de fisidn a partir de la historia de poten 
ois de la muestra durante au irradiaoidn. Como datos de en-
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trada considéra, ademàs del tiempo de irradiaoidn y enfria 
miento, la potencia (P) generada por la muestra de N àto- 
moa de uranio-235, aometida a un flujo neutrdnioo, 0. Dioha 
potencia viens dada por la ezpresidn:
P(t) * N(t).Oj. 0  . a 2.3
siendo:
(Jp a Seccidn microscdpica de fisidn del uranio-235.
G a Bnergia generada por fisidn.
Bn todo momento el flujo neutrdnioo se supondrd constante 
en la posicidn de irradiaoidn del blanoo, y no se conside- 
raràn fendmenos de autoapantallamiento. Asimiano, y puesto 
que el grado de quemado de la muestra a irradiaoiones cor- 
tas (1 semana) es muy bajo, puede suponerse que el numéro 
de dtomos de uranio-235 permanece constante durante toda la 
irradiaoidn. Este es asi, ya que en las oondiciones de irra 
diacidn mds severas que pueden considerarse para el blanoo, 
como son, tiempo de irradiaoidn de 240 horas y flujo neutrd 
nico del reactor de lO^^n.cm^.s"*\ el gfado de quemado delà 
muestra es tan sdlo de un 5 9^.
El programa BSDORA III poses, asiraismo, la libreria 
de datos necesaria para realizar el calcule de la acumula— 
cidn de produotos de fisidn. La informaoidn contenida en 
ella se refiera a todas aquellas propiedades que dependen, 
exclusivemente, del radionuoleido, y que son: identifica- 
cidn (ndmero y masa atdmica), tipo (gas noble, haldgeno, 
etc.), constante de desintegraoidn, rendimiento de fisidn
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y ssooldn eflcaz de abaoroidn.
La salida de resoltados del programa tiene dos partes, 
una corresponde a los dates de entrada, que slrve oomo la- 
f ormaoidn al usuario, y la otra que oontiene el resultado 
del inv Ontario por oadena isobdrioa, para todos los radio-k 
nuoleidos de la misma. Los resultadoa se expresan en ourios 
o en mimer o de dtomos, o en ambas formas, dependiendo de la 
petioidn efeotuada en la bpoidn de control correspondiente.
2.3.2. Rroduocidn de plut onio-2 39
Oomo se indiod ya en el apartado 2.3.1., la irra 
dlaoidn neutrdnioa del blanoo origina no sdlo la aparicidn 
de produotos da fisidn sino tambidn, la de produotos de ao— 
tivaoidn entre los que oabe destaoar, por sus peouliares oa 
raoterlsticaa, al plutonl0-239.
La muestra de fluoruro de uranio (iv) a irradiar puede 
ser de uranio natural o estar enriqueoida en el isdtope de 
uranlo de masa 235 ; en ambos oasos poseerA una cierta eant^ 
dad de dtomos de urani0-238 que, por aotlvaoidn neutrdAloa 
(seccidn efioaz de captura del urani0-238 en el espeotro tdr 
mioo, 2,73 barnios) produoirà, en un oierto periodo da irra 
dlaoidn, una determlnada cantidad de plutonl0-239. SI tsque 
ma de formaoidn de plutoni0-239 a partir del uranio—23%, 
por activaoldn neutrdnioa, respond e a la seouenoia de reao- 
oiones nuoleares de la Plg. 2.2.
Normalmente, y a los tiempos de irradiaoidn que se en—
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plean en este caso (<240 horas), es prdcticamente nula la 
formacldn de otros radisdtopos del plntonio (Pn-240, Fa-241 
Pu-242), resultando, dnicamente aigaificativa, la acumtila- 
eidn de plutonlo-239, espeoialmente euando se emplean blan 
oos pooo enriqueoidos en uranio-235 7 reaotores de elevado 
flujo neutrdnioo.
La estimaoidn de la aoumulaoidn de plutonio-239 que se 
produce durante la irradiaoidn del blanoo se ha llevado a 
oabo mediants el programa de odloulo ESFLUT (desarrollado 
en el Departamento de Seguridad Nuolear de la JEN). Dioho 
programa calcula, en gramos, la cantidad de plutonio-239 que 
se forma, por activacidn neutrdnioa, a partir del ndmero de 
dtomos de uranio-238 existentes en la muestra, considerando 
los valores del flujo neutrdnioo (en n.om^•e” )^ y la dura- 
oidn de la irradiaoidn (en dlas)•
2.3.3. Blindaje contra las radiaoiones
Una de las oaraoteristioas mas importantes del 
blanoo irradiado es el campo de radiaoidn que genera a con- 
seouenoia del dscaimiento de los produotos de fisidn. Estas 
radiaoiones, algunas de gran energia, pueden causar graves 
daSos a la materia orgdnioa, lo que obliga a adoptar medidas 
en orden a au atenuaoidn a fin de disponer de areas de tra­
bajo seguras. Esta proteccidn se efectua, en este caso, por 
interposioidn de materia entre la fuente de radiaoidn y el 
objeto que debe ser blindado.
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Las radiaoiones qua so oontemplan, para efeotuar el di 
sefio del blinda je, son los fotones gamma debido a su energfa 
y recorrido.
Como es sabido, el flujo de fotones gamma disniinaye ee 
gdn la inversa del ouadrado de la distanoia, reduoidndose, 
asimiamo, oomo oonseouenola de las interaooiones de los foto 
nes oon la matwia que se enouentra en ose espaoio. Para cuan 
tifioar la oapaoidad de un medio para atenuar la radiaoidn 
gamma se utiliza el ooefloiente de atenuaoidn lineal, que ml 
de la fraooidn ds la intensidad de la radiaoidn original ab- 
sorblda por unidad de espesor de blindaje.
Las formas analftioas de las eouaoiones, para el odl- 
oulo de la intensidad de una radiaoidn en un punto separado 
una oierta distanoia de la fuente por un blinda je oonooido, 
dependen de la geometrfa de la fuente. Bn el oaso de una ra­
diaoidn monoenergdtioa y puntual, la variaoidn de la densi­
dad de flujo de part foulas oon la distanoia, r, se describe 
mediant e una ezpresldn del tipo (Jaeger y col., 1968),
, (p) . B - 3 2-- .""i 2.4
4nr^
en donde *
Densidad de flujo de part feulas (Hev.om"^ .s'*^  ).
B = Paotor de aoumulaoidn (adimensional) 
= Intensidad de la fuente (Hev.s^^). 
b. = ut, en donde:
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ji a ooefloiente de atenuaoidn lineal para 
radiaoidn gamma en el material de blin 
daje (cm“ )^*
t a espesor de blindaje (cm).
Ouando la fuente de radiaoidn no es monoenergdtica, co 
mo sucede en este caso por tratarse de una mezcla de produc 
tos de fisidn, la expresidn 2.4 es tambidn vàlida, si bien 
debe considerarse que el ooefloiente de atenuaoidn lineal, 
el factor de aoumulaoidn y la intensidad de la fuente son fun 
oidn de la energfa, lo que puede expresarse en la forma:
0  (B,r) a B ]>(S)t] e 2.5
4Tcr
tal
A partir de esta expresidn puede obtenerse el flujo to 
por integraoidn a todo el espeotro energdtico y a todo
el espaoio.
En el caso de fuentes no puntualea es de gran importan 
oiajla aeleocidn de un modelo de fuente, ya tipificado, que 
se adapte, en la mayor medida posible, a la oonfiguracidn 
geondtrloa de la fUente da que se dispone. La soluoidn sue- 
le venir dada en funcidn de las oondiciones que debe cumplir 
la fuente real para poderse asimilar a alguno de loa tipos 
ya definidos. Asf, una fuente cilfndrica puede ser tratada 
conjo si fuese lineal, ouando la distanoia de la fuente al 
punto donde se calcula la dosis y la inversa del ooefloiente 
de jatenuacidn lineal son mucho mayores que el radio del ci- 
liridro.
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Para el oaao de una fuente lineal ae obtiens, por inte
graoidn de 2.5 , entre limites adeouados:
3 ( b )
0 (B,r) * B — 2 f (CC,b.) 2.6
2ic» '
en donde:
a « distanoia de la fuente al punto donde se
oaloula la dosis.
M dngulo que forma el punto donde se mide 
la dosis oon el extreme y punto medio de 
la fuente.
f * b . | ) « funoldn tabulada (Jaeger y ool., 1968).
ün aspeoto de interds, en fuentes volumdtrioas de gran 
tamaHe, es el dénominado efeoto de autoabsoroldn. Dioho efeo 
te considéra el hache de que el propie material que oonstlttt 
ye la fUente aetue oomo blinda je, es decir, la propia fuente 
se autoblinda, reduoiende el espesor de blindaj e neoesario.
Una vas presentadas las variables que han de tenerse 
en ouenta en la estimaoidn del blindaje neoesario para una 
oierta fuente gamma, se va a explioar el mdtodo de résolu- 
oidn empleado en este oaso.
Una vas oonooida la aoumulaoidn de produotos de fi­
sidn, oonseguida tras un oierto tiempo de irradiaoidn del 
M.anoo, mediante el programa de odloulo BSDORA III (Gf.2.3.1) 
se procédé a oaloular el espeotro ^unma de la fuente. A tal 
fin se dispone de los programas de odloulo TBGAIf (Garcia So 
tellar y ool., 1979), fflîDPO (Garcia Rotellar y ool., 1980)
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y FÜERTB (Garcia Hotellar y col., 1980b),
El programa TEGâH coatieae una tabla de energla de emi 
acres gamma (Brdtmann y col., 1975) disponible para ser pro 
cesada autonULticamente. Dioha tabla proporciona, para cada 
nacleido, la energla e intecsidad de todas sus llneas gamma 
de emisidn.
El programa GBUFO facilita una c las ificac idn por grupos 
energéticos de la fotoemiaidn, le que permit e calcular una 
tabla de energla frente a energia emitida por grupo. y desin- 
tegracidn para cada nuoleido.
Per su parte, el programa FUEETB calcula la energia eoâ 
tida por una fuente radiactiva (con un m^ximo de 200 radio- 
nuoleidos), a partir de la actividad contenida y de las ta­
blas generadas por el programa GBUFO.
Conooido el espectro energdtico de emisidn gamma de la 
fuente y supuesto un cierto espesor de blindaje, se obtiens 
la tasa de dosis (en mreny4i), por aplicacidn del programa 
SABINE (Ponti y col., 1967), de forma que por cdlculoa suce 
aivos puede estimarse el espesor de blindaje que satisface 
la norraativa vigente de Proteccidn Radioldgica, en lo refe­
rents a los limites de dosis equivalents para personal pro- 
fesionalmente expuesto.
El flujo de informaoidn de los programas utilizados 
para el cdlculo del blindaje se muestra en la Pig. 2.3.
Ouando las caracterlsticas geométricas de la fuente
r a o m m s DATOS FAOILITAOOS
^  Enj, Inj
Aij t Inj
D I» f(t)
siendos
Enj = Energfa da la Ifnea j an la daslntegraoldn dal nu- 
olaido n (Hav).
Inj a Intensldad da la llnaa j (^ ) an la daslntegraoidn 
d»l nuoleido n.
Aq = Actividstd dal nuoleido n (Ci).
Fg a Fuente gamma an al grupo g (Hev/s).
D a lasa da doais (mranv/h).
Fig* 2.3.- Flujo do informaoi^n da los pro gramas utilizados 
para el oaloulo del blindaja.
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(el programa SABINE se aplica solo a fuentes trldimeasio- 
nales) no permiten la utilizacidn del programa SABINE, la 
estimacidn del blindaje se ha efectuado por aplicacidn de 
los metodos analftioos pertinentes.
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2.4. A8FB0T03 RBLA0I0HAD03 OON LA PBOTBQOIO» HADIQLQglGA
SI objetivo de laa normas bàsloaa de Frotecci^n, Sadio- 
Idgioa es aaegurar la defensa de loa indlviduoa j sus des- 
oendlentes oontra los efeotos perjudiolales de las radlaeio 
nés ionisant es y sln inpedlr por ello las actividad es benefi 
eiosas que pueden dar lugar a una exposloidn a las radiacio 
nés, OOBO eonseouenoia de la utilisaoidn de la energfa nu­
clear 7 de et ras fuentes eoisoras de radiaoiones.
Los daftos oausados por las radiaoiones ionisantes, so­
bre las personas expuestas a ellas^ pueden ser de dos tipos*
a) efeotos somàtioos, que oonoiemen tan s6lo a la 
salud del individuo.
b) efeotos gendtioos, que tienen oonseeuenoias so­
bre la desoendenoia del individuo.
La Oanisidn Internaoional de Froteooidn Badioldgioa 
(CIFB), en su publicaoidn n@ 26, olasifLoa de otro modo los 
dados oausados por las radiaoiones ionisantes, oonsiderando 
por un lado los efeotos estoodstioos, que son fruto del asar, 
7, por otro, los efeotos no-estoodstioos, que guardan rela- 
oidn oon la dosis de radiaoidn. En el primer oaso las expo 
sioiones 7 los efeotos que entradan estdn relaoionados ain 
ufflbral, fflientras que en el segundo los efeotos apareoen por 
enoima de oiertos umbrales, por lo que la relaoidn exposi 
oidn-efeoto tiene una forma determinista.
A tenor de lo dicho anteriormente, los objetivos de
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la Proteccidn Baâioldgioa se olfran, bàsicamente, en:
a) Bvltar los efeotos no estooàsticos.
b) Disminuir la probabllidad de aparioldn de efec 
tos estoodstioos a niveles aceptables.
e) Aaegurar que las prâotloas derlvadas de la uti 
lizaoidn de las radiaoiones ionisantes estAn 
justifioadas, ineluso ouando se cumplen las dos 
premisas anteriores*
Para alcansar estos objetivos se emplea el "Sistema 
de Limitaoidn de Dosis** que se basa en los siguientes pria 
oipios:
— Justificaoidn de las prdoticas.
— Optimisacidn de la proteccidn (Criterio AIABA).
— Limitaoidn de la dosis équivalente individual*
En el disefio de un mltodo radioqufmico es necesario 
tener en cuenta la Proteccidn Radiolégica, tanto en el desa 
rrollo de la experimentaoidn, como en el proyecto de la cel 
da de procesado.
Durante el trabajo experimental, el personal que ma­
nipula los materiales radiactivos recibe una cierta dosis 
de radiaoidn por exposioidn, al estar sometido a un campo 
de radiaoiones ionisantes. Los limites anuales de dosis equl 
valente efectiva, fijados por la normativa vigente de Pro- 
teocidn Radioldgica, para personal profesionalmente expues 
to* son los que se detallan a continuacidn:
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Totalldad organlamo 50 mSv ( 5 rema)
Crlstallno 300 mSv (30 rema)
Plel 500 fflSv (50 rema)
Heuiob, aatabraaoa, pial y tobillo 500 mSv (50 rema)
Para oomprobar qua aa oumplen diahoa limites, el per­
sonal profesionalmanta expnesto, va provisto, oontinnamenta, 
da on dosimetra. Asimiamo, coalqaier aool6a no rutlnaria, qua 
sa vaya a afaotuar, daba sar autorisadn por tan espaoialista 
an Proteooi6n Badioldgioa, lo qua oondioiona, anormementa, 
el trabajo radioqulmioo •
Otra via de iiradiaoidn, para el personal antes alHf- 
dido, es la eontaminaoidn radiaotiva, bien sea interna a ex 
tarna.
La irradiaoidh por oontaminacidn Intaama as debida n 
la inoorporaoidn al organisme de material radiaotivo, por 
inhalaoidn o ingestidn prinoipalmente. A fin de evitar este 
tipo de irradiaoidn (al dabido a inhalaoidn) se vigila oon- 
tinuamente la oontaminaoidn ambient al, mediante muestreo del 
aire del reointo da trabajo, da tal manera qua se prohibe el 
aooeso de personal a aqualias dreas que hayan superado las 
oonoentraoiones mdximas admisibles an aira para oualquiera 
da los radionuoleidos présentas (vdase Tabla 2.5),
La oontaminacidn extenut y los riesgos de irradiacidn 
qua pueden derivarsa da alla, se previenan mediante la uti- 
lisaoidn de ropas y guantes adecuados, asi oomo por un oon- 
trol estrioto y fTeouente, por medida con monitores, en aque
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TABLA 2.5
Limites inferidoa de la concentracida* de loa radiondclidos an 
el aire para la expoaioidn profesional (40 h/semana)
Badioniiolido
Er-85 
Mo-99 I  
To-99m \ 
Hu-103 j  
Te-132 I
1-131 I 
Xe-133 
Os-137 I
Ooncentraoidn inferida en el 
aire (jiCi/cc)
10r5
soluble 7 % 10"'^
insoluble 2 X 10~^
soluble 4 X 10~5
insoluble 10-5
soluble 5 % 10"'^
insoluble 8 X 10“®
soluble 2 X 10""^
insoluble 10-7
soluble 9 X 10“^
insoluble 3 X 10-7
10-5
soluble 6 X 10*^
insoluble 10-®
^ Llamados antes oonoentraoiones mdximas admisibles (Colec— 
oi&n de Seguridad n® 1 del OIBA, 1973).
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lias partes del ouerpo mds fdollmente aeoesltales a este ti 
po de oontamlnaoidn* Bn ordea a minimizar la o ontaminaol6n 
del personal por este oonoepto se han estableoido unos li­
mites mAzimos de oontaminaoidn superficial, para materiales 
d entre de Areas controladas, fi jades en: 10" ^ 0i/oaf para 
emisores alfa y 10- ^ 01/cm^ para emisores beta y gamma (3e 
ries de Seguridad del OIBA n® 48, 1979).
Los oonoeptos de Proteooidn Badioldgioa que se han 
presentado al prinoipie deben ser tenldos en cuenta también 
a la hora de efeetuar el disefio de la celda, donde se lleve 
a oabo el prooedimiente radioqulmieo desarroUado» La Pro- 
teocidn Badioldgioa afeota, en este oaso, a ouatro Areas 
fondamentales oomo son: el blinda je (Of. 2.3.3.), la venti 
laoidn de la oelda, el control y evaouaoidn de los deseohos 
radiaotivoa, generados durante el procesado qulmioo del ma­
terial irradiado, y las medidas a adoptar en oaso de aooi- 
dentes (véass Coleocidn de Seguridad del OIBA n® 12, 1966; 
n® 30, 1969; n® 1, 1973).
r>
3. PARTE EXPERIMENTAL
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3 . PAMB BgmiMKtrgAL
La deaoripoldn del trabajo experimental realizado a# 
ha ordmado en dos grandes apartados, uno relatlvo a la me 
todologla empleada j otro que reooge los resultados obtenl 
dos.
PcKra el desarrollo de esta investlgaolAn se han uti- 
lizado los laboratorios de aotividad media de la Oivisidn 
de Isdtopos de la Junta de Biergfa Huclear (JBB), dotados 
de los servioiosf blinda j es y medios neoesarios, asl ooma 
de un servieio de Proteooidn Badiol6gioa que vigila, en to 
do moment o, el oumplimiente de la normativa vigente an es­
ta materia.
Las irreidiaeiones se han efeotuado en el reaotor ex­
perimental tipo pisoina JB*-1, dotado de tubos verticales 
de irradiaoidn, oon un flujo neutrdnioo promsdio de 3 % 10^^  
neutrones-om”^ .s”^.
Los residues radiactivos generados durante la inves— 
tigaoidn se han segregado, en reoiplantes normalizados, pa­
ra ser tr at ado s segdn los m^todos empleados en la JBN.
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3.1. MBTODOLOGIA
Se describe en este apartado los réactives y productos 
qulinicos empleados, los equipos con los que se han realiza­
do las mediciones, las t6cnioas analitioas que se han aegui 
do y el procedimiento opérâtivo elaborado para el estodio 
de laa distintaa variables que intervienen en el proceso.
3.1.1. Beaotivos. productos y equipos
BBAOTIYOS.- AdemAs de los réactives conveneio- 
nales se han utilizado otros que, por su especial significa 
oidn, se oit an a oontinuaoidn:
- Oxido de molibdeno, HoO *^
- Cloruro de rutenio, Cl^Bu-lH^O,
- Alfa benzoin oxima al 2 en etanol.
PH0DÜ0T03.- Al igual que para los réactives se 
menoionarAn, de todos los productos empleados, los de mayor 
relevanoia:
- Plata metAlica, obtenida por reduocidn, con granalla 
de Zn, de Ag^ lO^ ,
- Tetrafluoruro de uranio y fluorure doble de uranie y 
aodio, provententes de partidas de estos materiales, 
en estado pulverulento, existantes en la JEN. Se han 
analizado sus oomposioiones, obteniéndose los resul­
tados que apareoen en la Tabla 3.1 (A).
Se desea agradeoer a la Secoidn de Quimica Analitica de 
la JEN, la realizaoidn de los analisis.
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TâBLA 3.1
Composicifa porccntual de loa flaoraroa de uranio (IV) empleadoB
Material(*)
Compo-
nentes
total (*) 75 #874,7 63,2
Oxiâos de U 0,20,3
22,8 23,1 24,3
Nota: Lob analisis de trazaa, por eapectrograf£a de emisldn, 
han dado oomo resultado la ausencia de contaminantes a 
nlveles signifioativos.
(A) EL ÜF^ tipo A y B fue obtenido en leoho flaidiaado y el 
NaUF^ por via hdmeda.
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BQÜIP03»-» Aparté del Instrumental de laborato- 
rio habitual se ha utilizado:
- Analizador multicanal INTERTBCNIQÜE de 4096 oana- 
lea con detector semiconductor de Ge(Li) acoplado 
a una computadora de 16 E para el tratamiento elec 
trdnico de dates,
— Homogeneizador Spea^Mill Hizez.
3.1.2. Mitodoe radiométricoa
La determinacidn oualitatlva y cuantitativa de 
la distribucidn de los productos de fisidn, entre las diver 
sas fasea de las operaoiones de que consta el procedimiento, 
se ha efectuado por espeotrometria de radiacidn gamma, en la 
forms que se explioarà mAs adelante. Estas determinaciones 
implican siempre la preparaoidn da unos patrones radiactivos 
de referenda obtenido s de la sigui ente forma:
- Patrdn general
Se disuelve un alicuota del fluoruro de uranio irradia 
do en solucidn de carbonate addico al 20 a la que se aHa- 
de unas gotas de agua oxigenada. La mezcla se agita sin cal^ 
faccidn hasta que se aloanza la disolucidn total. La solu- 
cidn obtenida se afora con agua destilada.
En la Pig. 3.1 se muestra el espectro gamma correspon 
diente a este patrdn.
El patrdn general se utilize para la determinacidn de 
cualquier producto de fisidn excepte el molibdeno-99.
11
Ru-103
1-132
Pig. 3*1 •“ Espectro gamma del patrdn general.
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- Patrdn de molibdeno
Se disuelve un al£cuota del fluoruro de uranio irra 
diado en Âcido nitrico 0,1 V, al que se afiade nitrato de alu 
minio an una proporoidn de 2,5 g por grsuno de material irra­
diado; durante la dlsolucidn, realizada en un matraz de ata— 
que provisto de agitacidn y refrigeracidn a reflujo, se adi- 
oionan unas gotaa de agua oxLgenada. Tras la disolucidn se 
ajusta la acides libre a 1 H y se précipita el molibdeno con 
alfa benzoin oxlma enfriada en un baHo de hi élu; el precipi— 
tado formado se sépara en frlo por filtracidn y se disuelve 
en caliente con solucidn de hidrdxido sddico 0,6 N.
Sn la Pig# 3.2 se muestra el espectro gamma corres- 
pondiente a este patrdn.
La utilizacidn de este patrdn se justifies por resul 
tar adecuado, en orden a obtener una mayor exactitud y fiabi 
lldad, determinar el molibdeno-99 a través del fotopico de 
140 kev de su descendiente el teonecio-99m, una vez estable- 
cldo el equilibrio (aproximadamente despuds de 24 horas de 
reposo de la muestra procesada).
Tanto en loa patrones anteriormente mencionadoa como 
en las muestras problems se han considerado, a fines cualita 
tivos y cuantitativos, los siguientes fotopicos correapon- 
dientes a laa en er glas que se seHalan a o ont inuac idn :
- Molibdeno-99 (a través del tecnecio-99m a 140 kev),
- Hutenio-103 (a 497,10 kev),
- Yodo-131 (a 364,46 kev),
Mo-99
Tc-99bi
Mo-99
Mo-99
Mo-99
Pig* 3*2.— Bspectro gamma del patrdn de molibdeno—99<
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- Teluro-132 (a través del yodo-132 a 666,68 kev),
- Xen6n-133 (a 80,99 kev),
- Cesio-137 (a 661,64 kev).
Para la determinaolén da la cantidad de un cierto ra 
dionacleldo, presents en una mezcla de los miamos, mediante 
espectrometrfa gamma, se ha procedido de la sigui ente forma:
1) 3e identifican los fotopicos, en las muestras y en los pa 
trônes, mediante oalibracién de energla del espectrofoté- 
metro gamma.
Para esta oalibracién se utiliza un patrén de radio- 
226 que permits obtener la correlacién entre el ndmero del 
canal y la energfa del mismo.
2) Se miden las éreas de los fotopicos, descontando el rui- 
do de fondo, durante el tiempo de recuento seleccionado 
en funcién de la actividad de las muestras.
3) Se corrigea los resultados obtenidos en 2) por autoabsor- 
cién y tiempo muerto.
A fin de cuantificar la influencia de la autoabsor 
cién se obtuvo la curva que se muestra en la Pig. 3.3(a), 
mediante un ensayo con trazador de molibdeno-99* Como pue 
de observarse, la importancia de la autoabsor cién es préc 
ticamente nula ouando la concentracién de la solucién al- 
calina es inferior a 1 N, o lo que es lo mismo, ouando la 
densidad de la solucién alcalina es préxima al g/oc.
Adquiere una gran relevanoia también el hecho de 
que al determinar la actividad de un radionuoleido en una
1.00
§
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Pig. 3 . 3 ( b ) Corraccidn por tiempo muerto.
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mezola, s« encuentre aoompafiado por un gran ndmero ds 
otros de forma que, oomo se muestra en la Pig. 3.3(b), 
la actividad total de la muestra influye sobre el tiem­
po muerto del detector, lo que se refleja en una dlstor 
s idn de los datos obtenidos de no ser oorregldos por e^ 
te oonoepto. Asl, y para el mollbdeno-99, la aotivl&id 
deterulnada es inferior a la real si el tiempo muert) 
del aparato do medida es superior al 5
4} Se oomparan las medidas obtenldas eu 2) y oorregidas sè 
gdn 3) entre las muestras y los patrones, a fin de oSïfe 
ner el rendlmiento de las distintas etapas del proctii- 
mlento.
Los errorea asoeiados oon los resultados obtenldas, 
mediante la apUcacldn de la metodologla oitada, se han var­
ier ado en un 5 1^.
3.1.3* Procedimiento operative
Aunque en otro lugar de esta Memoria se ha in- 
dioado ya que durante el trabajo en un lâboratorio radiaqu^  
mice han de observarse las medidas pertinentes de Protescldn 
Badioldglca, quizds oonviene recorder aqu£ que la expeximen- 
taoidn realizada con productos de fisidn ha heoho neoemria 
la adopoidn de especiales preoauolones durante su manipila- 
oidn; Astas se han cifrado, bAsicamente, en el empleo âa ro 
pas especiales y guantes, el control del campo de radia;idn 
donde se encuentra el operador, el seguimiento de las oan-
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oentraoiones ambientalea de oiertos radionuoleidos volati­
les, ospeeialmente el yodo, y la medicidn frecuente, median 
te monitores adecuados, para detectar posibles contaminaoio 
nes superfioialeB de personas y equipos* Asimismo, el perso 
nal que interviens en ensayos radioquimioos con material ra 
diactivo, va provisto de dosfmetros, a fin de determinar pe 
riddicamente la dosis de radiaoidn absorbida.
Bn el estudio de las variables que intervienen en el 
prooeso se ha aplioado, sistemâticamente, el procedimiento 
operative que se describe a oontinuaoidn:
Irradiacidn
Se irradian muestras da 1 a 4 g de un fluoruro de ura 
nio (IV) n a t u r a l , doblemente encapsuladas eu viales de 
aluminio roscados, en el tubo vertical del reactor JEIT-1 a 
una fluencia neutrdnica comprendida entre 10^^ y 2 x 10^^ 
neutrons8.om"^. Tras un tiempo de enfriamiento variable, 6 
a 48 horas, la muestra irradiada se introduce en un blinda- 
je adecuado para su traslado a los laboratorios radioqulmi- 
008.
Bn aquellos oasos en que el material irradiado se em­
plea para realizar series expérimentales, que requieren una 
gran cantidad de masa, se diluye y homogeneiza (Homogenei— 
zador Spex/ilill Mixez) con material no irradiado de la mis 
ma naturaleza. Del material irradiado, diluido o no, se to­
* Se refiere a la composicidn isotdpica del uranio.
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man alfoaotas, por poaada, para la preparaoidn do los patro­
nes 7 de las muestras.
Ataque
B1 equlpo experimental, en el que se ha Uevado a oabo 
el ataque qulmlao de la muestra irradiada, oonsta de un ma- 
tras de reaooidn provisto de un réfrigérante de reflujo, un 
deseoador de gases y un sistema de adsoroidn de los mianos 
segdn se represents en la Pig. 3*4. las tramias de adsoioidn 
oonatituyen una pequefia ifnea de vaofo que permits su irata 
miento posterior. Dlohas trampas puôden estar relîenas de 
oloruro sddloo o oarbdn aotivo en funol6i de la finalidad 
que se persiga. Antes de oada experimentaoidn se desplasa la 
atmdsfera de aire mediante barrido oon helio y se aoondloio- 
nan las trampas. El sistema permits la utilizacidn o no, si— 
multdneamente, de los oitados tipos de trampa.
Oada alfouota se ataoa oon un volumen de disoluoidi al 
oalina de 10 ml por gramo de muestra irradiada (salvo czan- 
do se estudia la relaoidn de fasse como tariable del siite— 
ma). La solucidn alcalina contiens, habit uniment e, ad omis 
del hldrdxido sddloo de la normalidad deseada, 1 mg de porta 
dor de molibdeno, en forma de molibdato, y 1 mg de portador 
de rutenio, en forma de oloruro de rutenio (IIÎ). Los ata- 
ques se realizan eU caliente, a la temperatura de ebullLcidn 
de la mezcla, bajo agitaoidn y refrigeracidn a reflujo, sien 
do su duracldn, en general, de 2 horas. La corrlente de he­
llo se mantlene, durante toda la reaccidn, a unos 10 ml/min.
o
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Flg. 3.4.- Equipo experimental.
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Durante el ataque ee deaprenden loa gaaes nobles de fi aida 
que, traa aer aecadoa en un borboteador de doido aulfdiioo, 
ae adsorben sobre la trampa de ClNa en polvo, a la tempera­
tura del nitrdgeno liquide.
Bn al ataque alcaline, el fluoruro verde de uranio se 
transforma en un hldrdxido negro de uranio (IV) inaolulle 
en este medio y fdoilmente deoantable.
yiltraoidn
Conoluldo el ataque ae sépara por filtracidn, a 1& t ^  
per at ura ambiante, el hldrdxido formado en plaças filtrantes 
de vldrio fritado del n* 4{ al residue se lava oon sosa de 
la mlsma normalldad, evàoudndose la fase sdlida a resltuos.
Adsoroldn en oolumna de Plata (Ag°)
El flltrado alcaline se haoe pasar a travds de um oo— 
lumna de Ag°, a una velooidad que no es orltioa (<10 ni/ 
omP«min), a fin de retener los radioyodos de fisidn. la oo­
lumna tiene 1 om de didmetro, y oontiene, 1 g de Ag en polvo 
de tamaflo de ma lia <140 meah. Frevlo a su uso la oolunna 
se aoondloiona por lavado suoealvo oon HO^H 1H, ^ 0  y 
NaOH 1H.
EL' efluyente de la oolumna, oonteniendo el molibdeio, se 
segrega para su posterior purificaoidn. Por lo que reqieota 
al yodo retenido, se desadsorbe de la oolumna de plate oon 
un volumen Inferior a 10 ml de una soluoidn de S(NH^)2 d
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SN82 lO*"^  molar. Este oluido constituye la fracctdn de la 
que se récupéra el yodo-131 de fisidn.
Purificaoidn del molibdeno-99
Al efluyente aloalino de la oolumna de Ag se le arladen 
2,5 g de por gramo de material irradiado, a
oontinuaoidn se aoidifioa, oon doido nitrico, hasta obtener 
una disolucidn oon una acides libre 1M.
La purificaoidn del molibdeno—99 l^ iede llevarse a oabo 
por preoipitacidn oon alfa benzoin oxima, o por adsorcidn ea 
oolumna de qidmi na como se explica a oont inuao idn.
Bn el primer oaso, el molibdeno-99, en forma de dcido 
molibdloo, se précipita oon 2,5 ml de la solucidn de alfa 
benzoin oxima en baBo de hielo. Bl precipitado ae sépara por 
filtracidn con plaça de vidrio fritado del nO 3» se lava con 
NO^H 1H 7 se disuelve con solucidn de NaGH 0,5lf en caliente.
La purificaoidn oon alfa benzoin oxima puede repetirse 
aoidificando la disolucidn alcalina, no siendo necesaria la 
adicidn de mâa (FfO^)^Al»9B20* En la disoluci dn final de mo­
libdeno, el reactive précipitants se élimina por paso de la 
disolucidn alcalina a travds de una oolumna de 3 g de car- 
bdn aotivo, preequilibrada con NaOH 0,6N.
En el segundo oaso, la solucidn acida, oonteniendo el 
molibdeno, se haoe pasar a una velocidad del orden de 10 ml/ 
min a travds de una oolumna de 1 cm de diametro que contiens 
4 g de aldmina. La oolumna se acondiciona por lavado con
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NO^H m, E^O j NH^OH eluy4ndose «1 raolibdeno-99 re-
tenldo en ella con RH^OH 1H«
Puriflcacldn del yodo-131
La soluolda de aulfuro qae eontiene los radloyodos do 
flaidn se transvasa a tin equlpo experimental de destilaeldn 
de yodo.
La destilaoi6n se Ueva a eabo transcurrida ana aèDana« 
a fin de que deoalgan los radloyodos de vida oorta. La des- 
tllaoldn se verifies en medio Aoldo oxidants por sdlol&i de 
10 ml de 30^5^ oo y 2 ml de B1 destUado de yodo se
reooge en una dlsolaoldn de RaOH 0#1R y Ra29^0^ 0,1R, el ends 
opolonal la adldda da S0^Rs2 reduotor. El destllado ob
tenldo es el produoto final para la obtenoldn de yodo-131.
Porlfloaeldn del xendn-133
El tratamlento, para la purlfloaol6n del xen6n-133, se 
Inlola eon la evaouaol3n del depdslto da vaofo por ooncxldn 
de (ste a la bomba. La ellmlnaoldn de los gases permanentes 
de la trompa de reteneldn de ClRa se efeotua por oonexL^n 
de data, mantenlda a la temperatura del nltrdgeno liquida, 
al depdslto evaouado de vaolo. Rormalmente las operaoiones 
hasta aqul deserltas se replten olnoo veoes.
A oontlnuaoldn se lleva a oabo la destllaeldn del xe— 
ndn-133 desde la trampa de retenoldn, a la temperatura am- 
biente, a la "ampoUa**, mantenlda en Rg liquide, por orne- 
xl6n directs trampa-ampolla durante ^ hors. El product# fi­
nal, oontenido en la ampolla, es el xendn-133.
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3.2. BBSOLrADOS
La apllcaoldjti del procedimiento operativo deacrito an 
el apartado 3*1#3.» eon la aalvedad de la variable eapecl- 
flca objeto de eatudio an cada case, ha permitido la obten 
oidn de los resultados que se detallan a eontinuacidn, or- 
denados an funcidn de la secuencla da operaoiones unitarias 
del pcroceso. Tales operaoiones sont ataque-filtraoidn, adsor 
cidn an oolumna de plata y purifloaoidn de cada uno de los 
tres radionucleidos de interds.
3.2.1. Froceso de ataque-filtraol6n
Bate proceso corresponde a las partes del mismo 
epfgrafe del procedimiento operativo. Bn dl se produce un 
importante fraccionamiento de los radionucleidos de fisidn 
présentas, de modo que la mayorla de los productos de fisidn 
de naturaleza catidnica, an medio alcalino, quedan adsorbi— 
dos en la fase sdliâa (bidrdxido de uranio XV), mi entras qie 
los elementos de naturaleza anidnica en dicho medio pasan a 
la fase liquida pudiéndose separar por filtracidn. A conti- 
nuaoidn se precisan oon mâs detalle estos aspectos.
3*2.1.1. Praccionamiento de nucleidos
B1 ataque en medio bàsico del material 
irradiado produce la aparicidn de tres faaes; una solucidn 
alcalins que contiens, fundamentaimente, molibdeno-99 y yo­
do-131 junto con trazas de rutenio y teluro, aal como el 
cesio-137 por ser date un catidn cuyo hidrdxldo ea soluble
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en medio alcalino; una faae gaseosa que oontiene loa gasea 
nobles de fiaLdn, y un residue sdlido donde se encuentra el 
uranio no fisionade y la oasi totalidad de los produotos de 
fisidn ademds del fluorure sddico que corresponde a la aloa 
linidad del medio, segdn los resultados expérimentales pre­
sent ado s en la Tabla 3.2 y fig. 3.5*
En la Fig. 3*d^*^ se présentas, a efeotos oomparativos, 
una representaoidn gràfioa de un oon junto de espeotros de 
radiaoién gemma oorrespondie ntes a las Araooiones que ss In 
dioan a oontinuaoidn:
a) Tetrafluoruro de uranio irradiado
b) Qases nobles de fisidn
o) Soluoidn aloalina
d) Fase sdlida residual
pudidndose visualiser el fraooionamiento anteriormente in- 
dioado.
Bn la Figé 3.6 d, puede apreoiarse como, junte oon el 
uranio y el reste de les produotos aotlnidos (neptunio-239, 
neptunio—240), quedan adsorbidos sobre el residue sdlido loa 
radionuoleidos de las tierras raras (cerio-143), de los ele
Se ha de advertir que esta representaoidn es vdlida a 
efeotos cualitativos pero no ouantitativos, debido a 
que se trata de espeotros en escala logarîtmica die- 
puestos, segdn convenienoia, para una buena visaaliœ 
cidn e Identiflcaoidn de los fotoploos de los radionû 
oleidos implicados en el prooeso. "
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TABLA 3.2
Solabllidad del PNa en hidrdxldo sddlco 
(a temperatura ambiente f\j 20°0)
Concentraoidn HaOH 
(Normalidad)
Solubilidad PIfa 
(g PNa/100 ml NaOH)
0 4,6
2,5 3,0
5,0 0,9
7,5 0,2
10,0 0,1
6.0-
5.0
o
z
4.0
10
2.0
to
2.5 7.50 10.0
NORMALIDAD DE No OH
Pig* 3 * 5 Solubilidad del FRa an hidrdxido sddioc 
(a temperatura ambiente).
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fflentofl de traaaloldn (ctroonlo-97t niobio-97» ytrio-91, ru 
tenio-103), aa£ ooao de loa aloallnoa (bario-140, eatronolo- 
91 ). Vencldii eapeolal fflerecen aqaelloa radlonuoleIdea %ue %  
acui a la aoluoldn aloalina en on por o enta je medible de au an 
tlvldad, oofflo rutenio-103 y teluro-132. Bn la faae @aa#oaa. 
Fig. 3*6 b, ae obaerva aolaaente la preaenoia de loa radlad- 
topoa del orlptdn y zendn da flaidn, aa£ oomo loa deaomdlen 
tea de latoa. Bn la faae liquida, Fig. 3*6 o, ae enoueatran, 
fundament aiment e, adeo^ del mollbdeno-99 y loa radloy>doa 
de flaldn oon ana d eao end lent ea, un pequeQo pore enta je de te 
luro-132 y rutenio-103.
à eontlnuaoldn ae preaentan loa rendlmlentoa de a»para 
ol6n obtenidoa para loa trea radlonuoleldoa de Interéa en e# 
ta Hemorla.
3.2.1.2. Hendlmlento del mollbdeno-99
Bn el rendlmlento de recuperaoldn le mo­
llbdeno-99 Influyen: la preaenola de portador de molltaleno, 
la oonoentraoldn de dloall, el oontenido en dzldo de uranio 
del material blanoo y el tlempo de reaocldn. Cada uno le ea 
toB factorea ae trata de forma aeparada a oontlnuacldn.
3.2.1.2.a. Influenola del portador de mollMeno
Habl&idoae obaervado que el mollbdeno 
libre de portador aufre una fuerte adsoroldn aobre la faae 
a6llda a bajaa oonoentraolonea de âlcall, se han teriAoado 
loa experiment08 neoesarioa para poner de memifiOeto la in-
100-
Io
O
m  80
XUJ
0>a*
I
Uio
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2 4 1086O
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Pig. 3*7#- Variaci6n del rendimiento oon la preaenoia 
de portador de mollbdeno (VI).
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fluenola del portador de mollbdeno en el mantenimiento en 
soluclén del molibdeno-99 » I<oe resultados obtenidoe, utlll 
zando como material bianco ae presentan en la Fig*
3.7, en donde puede apreoiarse que en ausenoia de port^or 
es necesaria ana oono entraoidn de alcali libre may al ta pa 
ra aloanzar rendimientos prdzimos al 90 que es el oUbci- 
mo que puede oonseguirse por este procedimiento.
Se ha estudiado tambifn* la posible rariaoidn del ren— 
dimiento de recuperaoidn de molibdeno-99 en funoida de la 
cantidad de portador afiadida, concluylndose que, por encima 
de 1 mg de portador de mollbdeno (VI) por cada 10 g de mate­
rial irradiado, el rendimiento no expérimenta variacidn al 
aumentar la cantidad de portador.
De los resultados obtenidoa se deduce la convenienoia 
de utilizar en el procedimiento operativo una soluoidn alca 
lina que contenga portador de mollbdeno, en forma de molib- 
dato, en la proporoidn de 1 mg por cada 10 g de material lira 
diado.
3.2.1.2.b. Influenola de la concentraoidn de Al­
cali
Comprobada la influenola positiva del 
empleo de portador de mollbdeno (VI), se han llevado a oabo 
una serle de experienoias a fin de 00mprobar la variacidn 
del rendimiento oon la concentraoidn final de la solucidn A  
oalina résultants del ataque. El estudio se ha efectuado s£ 
bre blanoos de irradiaoidn de distinta naturaleza: UF^ 7
■ri
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Pig* 3*8*- Variaci<5n del rendimiento oon la normalidad 
del bidrdxido addico.
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NaÜPç (véaee Tabla 3*1)*
Como resultado del trabajo experimental realizado ae 
han obtenido loa datoa que ae recogen en la Pig. 3.8, don­
de ae ha repreaentado el rendimiento para mollbdeno-99 en 
funcidn de la concentraoidn final de la aolucidn aloalina, 
aal como del tipo de material bianco irradiado.
3i bien el empleo de un fluoruro doble de uranio j so 
dio majora el rendimiento de molibdeno-99 a bajaa concentra 
oicnea de dloali, au uao introduce la preaenoia de aodio que 
origina problemaa radioldgicoa importantes como ae verd mda 
adelante (vdaae 5.1.3).
3*2.1.2.0. Influenola del oontenido en dxido de 
urftoio
üna impureza frecuente en el fluoruro 
de uranio cuando ae obtiene por reduccidn del 6xido en le- 
oho fluidizado ea el dxido de uranio (viaae Tabla 3.1). Ha- 
bida cuenta de que date no aufre metâteaia en medio alcali­
no, su preaenoia diaminuird el rendimiento de recuperacidn 
de molibdeno-99 como puede obaervarae en la Pig. 3.9» en la 
cual se preaentan loa resultados obtenidoa, por el tratamien 
to habituai, en mezclas aintdticaa de 6xido de uranio (UOg) 
y tetrafluoruro de uranio (UP^ ) irradiadas.
3.2.1.2.d. Influencia del tiempo de reacci6n
Al igual que en el caao anterior, el 
tiempo de reaccidn eatd relacionado oon el rendimiento de re
1-131
5? 100-
3 80-
80-
o
o
40-
20-
TIEMRO (h)
Pig, 3.10.- Vmriaol6n del rendimiento con el tiempo 
de reaccidn.
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cuperacldn de molibdeno-99 a través del grado de transforma- 
oidn de la fase sdlida.
Sn relacidn con esta variable se ha observado (vdase 
Pig. 3.10) que la reaccidn es total despuds de media hora pa 
ra muestras de 2 a 5 g, una vez iniciada la ebullicidn de la 
mezcla y sierapre que la relaoidn de fases sea de 10 ml de 
reactivo alcalino por gramo de material irradiado.
Sn la Pig. 3*10 se presentan tambidn los resultados de 
recuperacidn para yodo-131, pudidndose apreciar la mayor fa- 
oilidad de este radionucleido para abandonar la fase sdlida.
For lo que respecta al molibdeno-99, existe un porcenta 
je de un 10 que queda retenido en la fase sdlida indepen- 
dientemente de que el tiempo de reaccidn se alargue de forma 
indefinida por encima del umbral correspondiente a 1 hora.
3.2.1.2.e. Bnsayoa de adsorcidn con trazador
Segin se ha podido apreciar en las 
grdficas de presentaoidn de resultados, el rendimiento en la 
extracoldn aloalina de molibdeno-99 de fisidn nunca ha sido 
superior al 90 lo que ha conducido a suponer que el 10 ^
restante queda adsorbido en la fase sdlida résultante del 
ataque.
A fin de cuantificar la importanoia de este fendmeno 
se han realizado una serie de ensayos con fluoruro doble de 
uranio y sodio (haluro de uranio que en los ensayos de reçu 
peracidn de molibdeno-99 habla dado los rendimientos mâs ele
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vados)•
Bq loa ensayos de adsorcidn se ha considerado la va- 
riacidn del rendimiento de recuperacidn de molibdeno-99 res 
peoto a las dos variables sign!entes: relaoidn de fases y 
oonoentraoidn final de la solucidn aloalina.
En el primer caso se ha estudiado la evolucidn del ren 
dimiento al aumentar la masa de material irradiado, mante- 
niendo constante la cantidad de reactivo alcalino. A fin de 
com probar tan sdlo la influenola de la adsoroidn los ensayos 
se han efectuado oomo sigue: a la faae sdlida, constitufda 
por material de uranio sin irradiar, se le aHade 1 mg de por 
tador de molibdeno (VI) y otro de rutenio (III), 2 ml de tra 
zador de molibdeno-99, libre de portador (en solucidn alcali 
na) y hasta completar 20 ml del reactive alcalino de la con- 
centracidn necesaria para conseguir una normalidad final de 
la solucidn alcalina igual a 3 d La mezcla se call enta y 
agita durante una hora de la miama forma en que se efectuan 
los ensayos de ataque alcalino. Como resultado de los mismos 
ae han obtenido loa datos que se recogen en la Pig. 3-11 y 
que muestran como al disminuir la relacidn entre las faaes, 
o lo que es lo mismo, al aumentar la cantidad de material en 
la fase sdlida, para un mismo volumen de fase liquida, la ad 
sorcidn aumenta, disminuyendo el rendimiento de recuperacidn 
de molibdeno-99 por este concepto.
En segundo lugar se ha determinado la adsorcidn de mo— 
libdeno-99 en funcidn de la concentraoidn final de la solu—
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Pig. 3* 12.- Influencia de la ooncentracidn final de âLcali 
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oi6n alcalina. Loa enaayoa ae han realizado de manera aimi— 
lar a loa anteriorea, ai bien en eate caao, la relacidn de 
faaea ha permanecido conatante variando tan adlo la coneen- 
tracidn del reactivo alcalino. 3e tomaron, para toda la ae­
rie experimental, 2 g de ITaDF^  y 20 ml de faae liquida alca 
lina. Loa reaultadoa obtenidoa estdn reflejadoa en la Fig. 
3.12, obaervÂndose oomo la adaoroidn aumenta al hacerlo la 
normalidad final de la aolucidn aloalina.
3.2.1.3. Bendlmiento del yodo-131
Como reaultado de la reaccidn de metà- 
teaia an medic alcalino paaan a la aolucidn, cuantitativa- 
mente, loa radioyodoa de fiaidn que ae encuentran, fundamen 
talmente, en forma de anidn yoduro. A diferencia del medio 
doido, el alcalino évita la volatilizacidn da loa radioyodoa 
y ofrece la poaibilidad de recuperar, de forma cuantitativa, 
el yodo—131 oontenido en la mezcla de yodoa de fiaidn.
El rendimiento de recuperacidn de eate radiadtopo ea ad 
lo funcidn del grade de metdteaia o tranaformacidn de la fa 
ae adlida, aiendo del 100 ^  cuando data ea cuantitativa. Bn 
la experimentacidn realizada ae han obtenido siempre rendi- 
mientoa para el yodo-131 au peri or ea al 95
3.2.1.4. Rendimiento del xendn-133
21 ataque del material de uranio irra­
diado en medio bdaico évita la volatilizacidn de cualquier 
radionucleido presente, excepto los de los gases nobles da 
fiaidn.
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La faae gaaeoaa, que asl aparece, eatd oonatltulda, oa 
ai excluaivsunente, por loa radionucleidos del xendn, ya que 
a irradiaoionea cortaa, del orden de dfaa, la produccidn de 
cript6n-85 es baja debido a au largo periodo de aemideaintje 
gracidn.
A oonaecuencia de la faeilidad de difusidn de los ga- 
aea nobles, la liberaoidn del xendn-133 del bianco irradia— 
do es cuantitativa media hora deapuda de iniciada la trans- 
formaoidn por ataque alcalino. Como en el caao del yodo-131, 
el rendimiento para xendn-133 0.0 ea funcidn ni de la rela­
oidn de faaea ni de la concentraoidn final de la solucidn al 
calina.
En todaa las series expérimentales realizadaa el rend!- 
miento para el xendn-133 fue del 100 5É.
3.2.1.5. Prinoipalea contaminantea
Segdn ae ha dicho anteriormente el ata 
que alcalino del material irradiado conduce a la aeparacidn 
de dos faaea, una gaaeoaa y otra liquida en las que se en­
cuentran loa radionucleidos cuya recuperacidn ea obj etc de 
este eatudio.
Aunque la fase gaaeoaa contiens, como tinico radionuolei 
do de interéa, el xendn-133 a continuacidn se indicard algu- 
nos poaiblea contaminantes de periodo corto que le acompafîan, 
en el caao de que el ataque se realice inmediatamente des— 
pués de la irradiaoidn. Igualmente se indicard, posteriormen 
te, los principales contaminantes del raolibdeno-99 y yodo-131
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présentes en la fase liquida separada por filtracidn.
3.2.1.5.a. Fase gaseosa
El ataque alcalino llevado a cabo con 
refrigeracidn a reflujo y lavado en un borboteador de doido 
sulfdrico, bajo una oorriente de helio, conduce a la libera- 
cidn de una fraccidn gaseosa compuesta, exclusivamente, por 
gases nobles de fisidn.
Mediante el estudio del espectro gamma de la fraccidn ga 
seosa retenida en una trampa de ClRa, a la temperatura del M  
trdgeno liquide, se ha podido detectar (para tiempos de en- 
friamiento del bianco irradiado inferiores a 2 horas) la pre 
senoia de oriptdn-85m, orlptdn-87, oriptdn-88, %endn-133m* 
xendn-135 y rubidio-88 (hijo del criptdn-88). Tambidn se pro 
duoe oriptdn-85 » cuya presenoia no ha sido posible detectar 
a causa de los tiempos de irradiaoidn tan bajns de estos ex­
périmentes.
Aparté de loa contaminant es radiactivos mencionados, la 
fase gaseosa contiens el gas helio de arrastre, asi como tra 
zas de gases permanentes adsorbidos en el blanco irradiado, 
al ser un polvo con una gran superficie espeoiflca.
Mas adelante se tratarâ de la obtenoidn de xendn-133 
exento tanto de contaminantes radiactivos, como de gases per 
manentes.
3.2.1.5.b. Fase liquida de filtracidn
Los principales radionucleidos deteo 
tados en el filtrado alcalino, aparté del molibdeno-99 y de
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los radloyodos de fisidn y sus descendientes, son los radisd 
topoa del teluro, niimero Wsioo 129, 131 y 132, y los radisd 
topos del rutenio, ndmero mdsico IO3 y 106, quizd por la ten 
denoia a presentarse en forma anidnioa en medio alcalin» co­
me teluratos o rutenatos, asl como el cesio—137.
Bn ausenoia de port adores de rutenio y teluro el poroen 
ta je de estos contaminantes, estimados a travds de sus radi- 
sdtopos teluro-132 y rutenio-103, son los qua se pressman 
an la Pig. 3.13. Bu dicha figura se observa que la presincia 
de teluro—132 es de muy escasa significaoidn incluso a eon- 
centraoiones de alcalis bajas, que es cuando ae alcanza au 
valor mds elevado.
Por el contrario, la oontaminacidn de rutenio es mtcho 
mds significativa a medida que aumenta la concentraoidn de A  
call. SI hecho, no obstante, de que estos contaminantes sean 
muy molestos se debe a que el primero da lugar al yodo—'32, 
aal como por la complejidad de su espectro gEunma, en cuinto 
al segundo, por tratarse de un radionucleido pertenecieite a 
un elemento con un comportamiento qulmioo muy andmalo, |or to 
do lo cual se ha puesto especial interéa en reduoir al nlni- 
mo la presencia de estos contaminantes, mediants la adicidn 
de portadores.
De este modo se ha observado que la presencia de per ta 
dores de teluro, tanto en estado de oxidacidn +4 como +6, es 
negativa, favoreciendo el paso a la fase liquida de los ra­
dionucleidos del teluro. Por lo tanto, se desaconseja le adi
6 0
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Pig, 3.13.- Contaminaci(5n de la fase liquida en ausenoia 
do portadores de Bu y Te.
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ci6n de portadorea de teluro aoeptàndose la c ont amlnaoi (a de 
aproxlmadafflente el 2 ^ a que da lugar el ataque alcalino, la 
oual se eliminarà en el proceso de purificaoldn de molibdeno- 
99.
Por el contrario la adicidn de portador de rutenio (UI), 
conforme queda recomendado en el procedimiento, per mite redu 
cir la oontaminacidn de este radionucleido en la solucidn des 
de un 29 9^ aproximadamente hasta menos del 6
Por tanto, el empleo de portador de rutenio (III) j la 
ausenoia de portador de teluro contribuye, positivemente, a 
lograr un elevado grado de descontaminaoidn respecto a dichos 
radionucleidos, en la solucidn alcalina que oontiene al mo­
libdeno 7 los radloyodos, obtenida segdn el procedimiento des 
orito.
3.2,2. Proceso de adsoroidn en oolumna de plata
La peroolacidn, a travds de una oolumna de plan­
ta, del filtrado obtenido en el proceso de ataque-filtr&cidn 
conduce a un nuevo fraooionamiento de radionucleidos de fi­
sidn consistente, esencialmente, en la aeparacidn de los ra— 
dioyodos del molibdeno-99* A continuacidn se presentan, de 
forma detallada, los resultados expérimentales obtenidos al 
respecto,
3*2,2,1. Praccionamiento de nucleidos
üna oolumna de plata metdlica en pelvo 
ha demostrado poseer una excelente capacidad de adsorcidn de
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los radloyodos de fisidn en medio alcalino, independientemen 
te de la concentraoidn hidroxllica, sin afectar el oontenido 
de molibdeno de la solucidn. Bsto permits la obtenoidn de una 
disolucidn de molibdeno-99 praoticamente exenta de yodo ra- 
diactivo, 10 que puede ser de gran interds a fin de evitar 
problemas de volatilizacidn en el posterior cambio de pH de 
la solucidn de mollbdeno. Ademâs el yodo radiactivo adsorbido 
en la columna de plata es récupérable por élu cidn con una di 
solucidn dilufda de idn sulfure, lo que servird, a efeotos de 
proceso, de soluoidn de partida para la recuperacidn del yo­
do—1 31 •
Los resultados del proceso de adsorcidn-elucidn de la 
oolumna de plata se presentan en la Pig. 3.14, que es una r^ 
presentaoidn grdfioa de un oonjunto de espeotros superpuestos 
correspondiente8 a las fracciones que se indican (véase pie 
de pâg.86), en donde puede apreoiarse que los radionucleidos 
contenidos en la solucidn alcalina, (Pig. 3*14 a) que se per 
cola, molibdeno-99, tecnecio-99m, yodo-131, teluro-132, yo- 
do-132, xendn-133* yodo-133, yodo-135 y xendn-135, se frao- 
cionan de forma que el par molibdeno—99/tecneeib-99m pasa por 
la columna sin sufrir adsorcidn (Pig. 3*14 b, c y d), mien­
tras que los radioyodoa de fisidn son retenidos, en su mayor 
parte, en la columna de plata de la cual son eluibles (Pig. 
3.14 c y d).
El aspecto cuantitativo de lo tratado se présenta a 
continuacidn.
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3*2.2.2. Hendlmiento de adaorolén del yodo
La retencldn de log radloyodog por la 
oolumna de plata es pràcticamente cuaatltativa cuando ae al 
gue el prooeddUniento deserito. EL pore enta je de yodo que 
aeompafUl al moUbdeno o so lia alrededor del 1 independien 
temente de la velooidad de paao a travéa de la columna y de 
la aloalinldad de la soluci^n. Bsta deterrainaoidn se ha rea 
liaado faaclendo uao del fotopioo de 0,53 Msv del yodo-133, 
habida ouenta que el fotopioo principal del yodo-131, a 
0,364 Mey, coincide en parte con un pequefio fotopioo del mo 
llbdeno-99 exlatente a 0,372 Ifey.
3.2.2.3. Bendlmlento de elucldn del yodo
En la Tabla 3.3 se preaentan loa datoa 
de una corva de eluoi6n tlplca de loa radloyodog adsorbldoa 
en la oolumna de plata, utlllzando como eluyente una dlsolu 
cl6n de aulfuro amdnlco de lO^imol/ml. Bsta ourva ha aide 
obtenlda mediante pesada de las fracelonea eluidaa, oonocl- 
da la denaldad de la aolacl6n de aulfuro, y medlda relativa 
de la actlvldad de yodo eluldo y remanent e en la columna. 
Como puede apreclarae el nlvel de recuperacldn de yodo es 
del orden del 94 con lo que el rendlmlento global del pro 
ceao qufmlco para el yodo, hasta este punto, es del orden del
93
Batos mlamos datoa se viauallzan en la Flg. 3*15, don- 
de puede apreciarse el reduoldo volumen de eluyente en el
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TABLA 3*3 
Ourva de elucl6n de yodo-131
Peso de la Ag° =* 3,000 g Eluyente = S(NH^>2 10”^M
N® de la 7. de eluyente (ml) juool 3~/g Ag° 1-131 eluldo (5&
fraccidn fracoldn acumulado fracciôn acumulado fracci n acumu
1 0,57 0,57 1,9 1,9 0 0
2 0,69 1,26 2,3 4,2 0 0
3 0,67 1,93 2,2 6,4 0 0
4 0,69 2,62 2,3 8,7 0 0
5 0,63 3,25 2,1 10,8 10,2 10,2
6 0,69 3,94 2,3 13,1 56,0 66,2
7 0,75 4,69 2,5 15,6 24,5 90,7
8 0,86 5,55 2,8 18,4 2,3 93,0
9 0,62 6,17 2,1 20,5 0,3 93,3
10 0,65 6,82 2,2 22,7 0,1 93,4
11 0,69 7,51 2,3 25,0 0,1 93,5
12 0,68 8,19 2,3 27,3 0 93,5
13 0,70 8,89 2,3 29,6 0 93,5
14 0,54 9,43 1,8 31,4 0 93,5
15
Columna
elulda
0,62 10,05 2,1 33,5 0
6,5
93,5
fl)
100
a
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A » Actividad relativa por fraooidn. 
B =* Actividad relativa acumulada.
Pig. 3*15.- Curva de élucida del yodo-131
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que eetâ contenido la mayor parte de la actlvldad del yodo.
3.2.2.4. Principales contaminantea
De acuerdo con los resultadoa présenta 
dos anteriormentey en este punto del proceso se han aegregg 
do ya las très fracci ones principales para la obtencldn de 
loa très radlonucleldoa objeto de esta investigacidn.
Dejando aparté la fracoldn gaseosa que contlene al xe- 
ndn-133 y que ya fué discutida en el apartado 3.2.1., en lo 
que algue se preolsan loa contaminantea que aparecen en las 
solucionea de molibdeno-99 (efluyento, Pig. 3.14 b) y de 
yodo-131 (eluldoy Pig. 3.14 e).
3.2.2.4.a. Bfluyente
En el efluyente de la columna estd 
contenido el 100 ^ del par mollbdeno-99/teonecio-99m y del 
cesio-137 existentea en la solucidn aloallna, acompafiado de 
aproximadamente el 1 ^ del yodo radlactlvo no adsorbido en 
la columna, asl como de trazas de teluro y rutenlo que no la 
y an sido retenidaa*
3.2.2.4.b. Eluldo
El eluldo de la columna con sulfure 
contlene pràcticamente la mezcla de radioyodos de fisidn 
exentos de cualquier tipo de contaminante excepte mlnimas 
trazas de teluro y rutenio.
Debe hacerse notar que, a consecuencia de la désintégra 
oidn radiactiva de los radioyodos de fisidn, se generan "In
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attu" xandja-133 y xen6n-135, fundamontalmente, de loa que 
ea poalble recuperar el primer o por desplazamiento con un 
@318 de arrastre.
A efeotoa de la posterior recuperaoidn del yodo-131 
debe tenerse en ouenta la preaencia de loa ionea aulfuro y, 
eventualmente, au poalble oxLdaoidn por productoa radiolltl 
ooa de la diaolucidn
3-2.3. Prooeaoa de purlflcaoidn
Durante laa doa prlmeraa etapas del prooedimlen 
to operativo se han generadot una fracoldn gaseosa contenien 
do el xendn—133 7 doa fTaocionea aloalinaa contenlendo, una 
de ellaa, el molibdeno-99 y la otra, el yodo-131. Aunque el 
nivel de oontaminacidn radiactiva, de cada una de estas frac 
clones ea peque&o, la obtenoidn de eatoa radisdtopoa en call 
dad de alta pureza radiaotiva contempla la purificacidn exhaua 
tiva de loa miamoa. A contlnuacidn se descrlben loa procedi- 
mientoa de pirificaoidn empleadoa,
3#2.3.1. Purificacidn del molibdeno-99
Loa principales contaminantes de la so 
luoidn de {«rtida para la obtencidn de molibdeno-99 son los 
radisdtopos del teluro, yodo, rutenio y cesio, en proporclo 
nés inferiores al 6 con respeoto a sus aotividades origi­
nales, salvo en el caso del cesio que se encuentra en su to-
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talidad en esta fraocidn. Algunos^^^ de eatoa radionucleidos 
contaminantes pueden identlfioarse en la Pig. 3.16 a.
La purificacidn de molibdeno-99 puede realizarse, se- 
giSn se describid en el procedimiento operative, por preclpl 
tacidn con alfa benzoin oxima o por adsorcidn en columna de 
aliimina. A continuacidn se descrlben loa resultadoa obteni- 
dos con cada uno de ellos, preatando eapecial atencidn no so 
lo a la pureza radionucleidioa del molibdeno-99 obtenido, si 
no tambidn a au rendlmlento de recuperacldn.
3.2.3.1.a. Precipitacidn con alfa benzoin oxima
La precipitacidn del molibdeno—99 cm 
el reactivo alfa benzoin oxima permits eliminar de una for­
ma casi total loa contaminantea radiactivos de la fraccidn 
de molibdeno, como puede apreciarse en la Fig. 3.16 a y c. 
Los contaminant es y el tecnecio-99m permanecen en la solu­
cidn âcida que se sépara por filtracidn. B1 espectro de la 
Pig. 3.16 b corresponde a este filtrado, una vez desapareci 
do el tecnecio-99m por desintegraoidn radiactiva.
El rendimiento de recuperacidn del molibdeno—99 obt^ 
nido por disolucidn del precipitado de alfa benzoin oxima es
La pro porc idn en que ae preaentan estos contaminantes 
depends del tierapo de irradiacidn y enfriamiento de la 
ffluestra. Guando se ha querido preciaar la preaencia de 
contaminantes de periods medio o largo (Ga-137 y Bu— 
103) se ha aumentado el tiempo de irradiacidn.
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Fig. 3.16.— Bapectro gamma do laa fraocionea que intervienen.
en el proceso de purificacidn del molibdeno-99.
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superior al 98 56.
Este rendimiento puede empeorar sensiblemente con rela 
cidn a lo referido anteriornente, cuando se emplean disolu— 
clones envejecidas del reactivo précipitante, cuando existen 
en la solucidn oxidantes o iones ?" no complejados o cuando 
transeurre mucho tiempo entre la precipitacidn 7 la dlsolu­
cidn del precipitado» £1 estudio efectuado de la solucidn de 
reactivo de precipitacidn utilizada mediants cromatograffa en 
capa fina, empleando cromatoplacas de gel de silice 7 oelulo 
sa 7 fase mdvil de acetate de etilo-hexano 3:7, ha revelado 
un cierto grado de desoompoaicldn del reactivo cuando ooncu- 
rre alguna de las cirounstancias menclonadas anteriormente.
El molibdeno-99 purificado tras la disolucidn del pre­
cipitado de alfa benzoin oxima contiens el agents precipitan 
te, que es eliminado por el paso de la solucidn alcalina a 
travée de una columna de carbdn active que retiens la alfa 
benzoin oxima y, eventualmente, trazas de yodo si las hubie- 
ra. La retencidn del par molibdeno—99/tecnecio-99m en la co­
lumna es inapreciable. Bsta solucidn eflùyente de la columna 
constituye el producto final de molibdeno-99, en la versidn 
del procedimiento que utiliza esta via aiternativa de pur!fi 
oacidn.
3.2.3.1 .b. Adsorcidn en oolumna de altimina
Los contaminantes présentes en la di 
solucidn alcalina de molibdeno-99 efluyente de la columna de 
plata pueden ser eliminados, en mai or ° menor grado, por ad-
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floroldn en oolumna de aldmina, aegiln ae describe en el pro- 
oedimiento opérâtivo. Los resultadoa obtenidos confirman, no 
obstante, la preaencia de oontaminaciones de yodo y rutenio 
radiaotivo en la solucidn amonlacal en la que se ha reoupe- 
rado el molibdeno-99 adsorbido en la oolumna. Dicha di solu­
cidn présenta, aaimiamo, una ooncentraoidn apreoiable de io­
nes Al^^, cuya eliminaoidn puede requérir, en algunos oasos, 
una operaoidn adioional.
EL rendimiento de recuperacidn de molibdeno-99 que se 
ha conseguldo por este mdtodo esté comprendido entre el 86 y 
el 89 que es sensiblemente inferior al obtenido por el mé 
todo de precipitacidn con alfa benzoin oxima.
3.2.3.2. Purificaoidn del yodo-131
La fracoidn résultante de la elucidn de 
la columna de plata con idn sulfuro contiene la mezcla de ra 
dioyodos de fisidn y minimas cantidades de radisdtopos del 
teluro y rutenio. En esta solucidn se van aoumulando loa ra 
disdtopos del xendn pr00edentes de la desintegraoidn radiac 
tiva de los radioyodos, especialmente xendn-133 y xendn-135.
La obtenoidn de yodo-131 a partir de la solucidn ante 
rior comprends dos etapas t una, de almaoenamiento en la que 
el transeur80 del tiempo permits la eliminaoidn de los ra­
dionucleidos de periodo corto y, otra, de destilacidn del 
yodo-131 libre de portador.
La pequefia concentracidn de idn sulfuro presents en la
••î.-x«-î33 ••^ -Xe-133 Xe-133
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Pig. 3.17•- Sspectro gamma de la evolucidn temporal de la 
fracoidn de radioyodos.
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fracoidn de radioyodoa no es problems para llevar a cabo la 
destilacidn, ya que dsta se haoe en medio Âcido oxidante 
(30^^ - I^Og) en el que tiene lugor la reaccidn:
3^” +   ^  30^^" + 4H^0
dando lugar a produotos iddntioos a los del medio de desti- 
laoidn. For otro lado, el propio efeoto oxidante de la ra- 
diaoidn durante el timapo de almacenamiento conduce, por si 
miamo, a la oxidaoidn del idn sulfuro, reduoiendo la ya muy 
baja ooncentraoidn original* Este almaoenamiento hace posl- 
ble tambidn la generaoidn de xendn-133, prdoticamente puro, 
oomo conseouenoia de la desintegraoidn radiactiva del yodo- 
133* La fraooidn gaseosa, que puede origlnarse por desplaza 
ffliento del xendn—133 de la disoluoidn, tiene interds como 
punto de partida para la obtenoidn da este radisdtopo exen- 
to de oriptdn-85.
3.2.3,2.a. Bvolucidn temporal durante el almace-
namiento
Bn la Pig* 3.17 se presenteui los es- 
pectros correspondientea a la evolucidn temporal de la frao 
oidn de radioyodos, elulda de la columna de Ag (Fig. 3.17 a), 
tomdndose oomo origan de tiempos el Instante de su elucidn 
de la columna (Pig* 3.17 a). BU alla puede apreciarse la con 
suncidn de los radionucleidos de periodo corto del yodo y 
xendn, para dar una solucidn final que contiene, prdcticamen 
te, solo yodo-131 y xendn-133.
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Pig, 3,18.— Espectro gamma de las fracciones que intervie­
nen en el proceso de purificaoidn del yodo—131,
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La pureza radlsotdpioa del yodo-131 depende, évidente 
mente, de la duraoidn del periodo de almaoenamiento, siendo 
auficiente, a efeotoa prdcticos que sea, como mfnimo, de una 
eemana.
Laa posiblea impurezaa no-iaotdpicas (apenas percepti­
bles en la Pig. 3.17 o) se eliminan en la etapa de destila- 
oidn subsiguiente*
3.2.3.2.b. Destilacidn del yodo-131
La purificaoidn del yodo-131 por des 
tilaoidn es una operaoidn oonvencional en la produccidn de 
este radionucleido, ya sea originado en la fisidn del uranio 
como en la aotivaoidn neutrdnioa del elements teluro. Bsta 
operaoidn, no obstante ser bien conooida, puede presentar di 
fieultades en cuanto al rendimiento de yodo-131 destilado en 
el caso de que sea libre de portador.
Bn este caso los resultados obtenidos, en cuanto al por 
centaje de yodo-131 destilado, osoilan alrededor del 90 #, 
siendo excelente la pureza radiactiva del producto obtenido, 
como puede verse en la Pig. 3*18 b. En la operaoidn de destl 
lacidn se sépara el xendn-133* que puede ser colectado crio- 
gdnicamente sobre OlNa, a la temperatura del nltrdgeno liqui 
do. La Pig. 3.18 o muestra dicha fracoidn de xendn-133*
3.2.3.3. Purificaoidn del xendn-133
La fracoidn de gases nobles de fisidn 
separada durante el ataque y adsorblda sobre oloruro sddico
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contiene, fundamentaimente, los radisdtopos del xendn de nd 
mero mdsico 133 y 135 junto con los del criptdn, de ndmero 
mdsico, 83 y 88; la proporcldn en que se encuentran estos com 
ponentes radiactivos de la mezcla depends de la historia de 
la irradiacidn y enfriamiento del bianco. Conoretamente, pa­
ra las irradiaciones efectuadas en este estudio, no se ha p£ 
dido detectar el criptdn-85, que, en irradiaciones prolonga- 
das podria tener especial importancia como contaminante del 
xendn-133•
La fraooidn gaseosa contiene ademds gases permanentes 
del aire, aparté del gas de arrastre, hello, precedentes de 
fendmenos de desadsorcidn producidos en el sistema durante 
el ataque.
La purificaoidn del xendn-133 se verifica en dos et ap­
pas: una, por la propia desintegraoidn de los radisdtopos de 
periodo corto y, otra, por eliminaoidn de los gases permanen 
tes que pudieran acompafiarle.
3*2.3.3.n. Bvolucidn temporal
En la Pig. 3*19 a , se présenta el es 
pectro gamma de la fracoidn de gases nobles de fisidn obte— 
nida cuando se procesa el material irradiado, aproximadamen­
te, dos horas despuds del final de la irradiacidn, en estas 
condiciones es posible detectar los radionucleidos de los ga 
ses nobles antes mencionados, los cuales evolucionan con el 
tiempo hasta quedar reducida su composicidn al xendn—133 y 
xendn-133m exclusivamente (Pig. 3-19 a, b y o).
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3.2,3«3*b. Eliminaoidn de loa gases permanentea
Los gases permanentes retenidos jun­
to con el xendn-133 en la trampa de ClNa, asf como el gas 
de arrastre rémanente pueden ser separados de aqudl, en su 
mayor parte, a la temperatura del nltrdgeno liquide por des 
tilaoidn repetida, desde la trampa a un depdsito previamen- 
te evacuado, sin que se produzcan pdrdidas apreoiables de 
xendn—133* Si la destilacidn se efectua por conexidn directs 
de la trampa de ClNa a la bomba de vacio, hay una pdrdida de 
xendn-133 que es del orden del 20 Las pdrdidas son mayo- 
res aiin si la evacuacidn de los gases permanentes se reali- 
za sobre una ampolla en la cual se han retenido criogdnica- 
mente, sin soporte fisico de adsorcidn, los gases nobles de 
fisidn.
El xendn-133 se récupéra tambidn por destilacidn, a 
temperatura ambienta, desde la trampa de ClNa, eliminados ya 
los gases permanentes, a una ampolla evacuada y a la tempera 
tura del nitrdgeno liquide. El rendimiento de recuperacidn 
es superior al 95
3.2.4. Rendimientos globales de recuperacidn de molibde­
no-99. yodo-131 y xendn-133
Laa aotividades recuperadas de estos radionuclei 
dos a lo largo de las distintgs fracciones significativas del 
proceso se recopilan, en forma porcentual, en la Tabla 3.4, 
donde se indican, ademda, los principales contaminantes de 
cada una de ellas.
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La pureza radiactiva de log productog finaleg de raolib 
dono-99» yodo-131 y xenda-l33, obtenidoa por egte procedi— 
miento, ee eu péri or al 99,9 segdn el anâlisie cuantitati 
vo por espectrometria gamma, excluidaa lag trazaa de radio— 
nucleidog isotdpicog.
En egta fase de inveatigaci6n del procedimiento a esca 
la de laboratorio, y debido a la baja actividad de les con­
taminantes radiactivos present ea en los product os finales no 
se ha puesto especial interns an la tipificacidn de la pure 
za rekdiactiva de cada uno de los radionucleidos obtenidos.
La verificacidn de las especificaciones de pureza, a trav4s 
de los factores de descontaminacidn, se llevard a cabo en la 
fase de planta piloto, aplicando loa métodos analitioos per­
tinentes.
4 . DI3CÜ3I0W DB HB3ÜLTAD03
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4. DI3Q03ION DB RESULTADOS
Bn la parte tercera de esta Memoria se han presenta- 
do loa resultados expérimentales obtenidos en la puesta a 
punto, a escala de laboratorio, de un procedimiento radio- 
qulmico de tratamiento de blancos de uranio (IV) irradia- 
dos para la produccidn de molibdeno-99, como radionucleido 
principal, y de yodo-131 y xendn-133 como radionucleidos 
importantes susceptibles de aprovechamiento adicional.
Una calificaoidn ^obal de los resultados presentados 
permits afirmar a priori que el mdtodo radioqulmico elabo— 
rado ofrece ventajas manifiestas, con respecte a los proce 
dimientos en uso en loa principales centres mundiales de 
produccidn de radionucleidos.
A continuacidn se disenten los resultadoa ooneernien­
tes a cada uno de los procesos en que se ha dividido el pr£ 
oedimiento operative:
- ataque-filtracidn,
- adsorcidn en columna de plata,
- purificacionea especificaa de
- molibdeno-99,
- yodo-131,
- xendn-133.
Pinalmente se lleva a cabo una discusidn global del 
procedimiento a través de su diagrams bloque o orr e s pond i en 
ta, poniendo especial énfasis en las ventajas que las inno
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vacionea introducidaa preaentan con reapeoto a los mitodoa 
habltualea.
Por liltlmo, alendo el objeto final de la presente in 
veatigaoidn la aplicacidn del procedimiento résultante a 
eaeala real, ae ineluye en esta Memoria una parte, pr£ 
via al reaumen y oonoluaiones, correspondi ente a las ba­
ses da diaefio de una inatalaeién piloto que pudiera mate- 
rializar el diagrana bloque elaborado.
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4.1. PROCESO DB ATAQtJB-PILTHACION
La conocida traaaformaoidn en dxidos hidratados (Bol 
ton, 1866) de los fluoruros y otros compuestos de uranio 
(IV), en medio aloalino no oxidants, se ha mostrado, por 
primera vez en la presents investigacidn, como un mdtodo 
may efioaz para la obtenoidn de los radionucleidos da fi­
sidn objeto de este estudio. Bsta transformacidn es espon 
tdnea en condiciones opérâtivas fâcilmente asequibles en 
el laboratorio: temperatura de ebullicidn de la solucidn 
alcalina a presidn normal, requiriendo un tiempo de pro- 
cesado, para la transformacidn total, relativamente cor­
to (menos de 2 horas, vdase Fig. 3.10). Durante esta trat^  
formaeidn parte del fluoruro sddico, que se genera, se In 
solubiliza (vdase Fig. 3.5), dependiendo de la conoentra- 
cidn de hidrdxido sddico, lo que disminuye el poreentaje 
de idn fluoruro en solucidn y consiguientemente los pro- 
blemas que présenta este idn en medio dcido.
B1 empleo de fluoruros de uranio, (IV) como blancos 
de irradiacidn y la utilizacidn de un ataque alcaline no 
oxidante, por el que aquéllos se transforman en un dxido 
insoluble de uranio hidratado sin generacidn de ninguna 
sustancia gaseosa, hace que el ataque empleado sea una ope 
racidn extraordinarlamente segura desde el punto de vista 
de Proteccidn Radioldgica; por otro lado, la condicidn al 
calina del medio en que se realiza impide la volâtiliza- 
cidn de cualquier producto de fisidn, a excepcion de les
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gases nobles, y por no generarse gases adioionales 
dxidos da R, etc.), a diferencia de los mdtodos existentea, 
évita la introduccidn de contaminantes quimicos que pueden 
ser oorrosivos o potenoialmente peligrosos. Betas oaracte- 
rfstioas pueden ser de decisiva importanola en la produccidn, 
a escala industrial, de los radionucleidos objeto de este es 
tudio* Goncretamente, para la producoidn de molibdeno-99 y 
de yodo-131 de fisidn, este procedimiento de ataque puede con 
ducir a un mdtodo que supere ampliamente a los hoy en dla en 
uso, rasdn por la cual ha sido objeto de proteccidn de dere- 
chos mediante patente (n® 503843 de feolui 10-7-81).
B1 proceso de ataque-filtracidn conduce a un fracclona- 
miento de los radionucleidos de fisidn y activacidn en très 
grandes grupos, fisicamente adscritos a fuses diferentes; so 
lamente dos de estas fases, la gaseosa y el filtrado alcali- 
no, son de utilidad para la recuperacidn posterior de los ra 
dionucleidos objeto de este estudio, mientras que la sdlida, 
formada por una mezcla de hidrdxido de uranio y fluoruro sd 
dico, insolubles en medlo aloalino, forma un residue que con 
tiene la mayorfa de los productos radiactivos que se desean 
eliminar. Bs decir, el proceso de ataque-filtraoidn conduce 
a dos fracciones, altamente descontaminadas, de las que son 
fdcilmente récupérables el xendn-133 de la fase gaseosa y el 
molibdeno—99 y yodo-131 de la fase liquida. Por lo tanto, es 
te proceso no es solo radioldgicamente segxro, sino un pro- 
cediffliento radioqulmico, bastante selective, de separacidn
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provla de los radionucleidos de interes.
Si Men el proceso de ataque-filtracidn ofrece las ven 
tajas que se acaban de mencicnar, hay que apuntar tambidn que 
preduce un fraceicnamiento perjudicial del molibdeno-99, que 
se traduce en una reduccidn apreciable en el rendimiento de 
recuperacidn del mlsmo, cifrada, en condiciones dptimas, en 
urns pdrdidas inferiores al 15
Los resultados presentados en las Figs. 3*7, 3.8, 3.9, 
3,10 y 3.11, indican que el rendimiento de recuperacidn de 
molibdeno-99 depende de: la preaencia o ausencia de portador 
de molibdeno inactive aSadido; la concentracidn de hidrdxido 
libre al final del ataque; el posible contenido en dxidos de 
urémie del bianco irradiado; el tiempo de reaccidn y la adsor 
cidn en la fase sdlida (precipitado résultante del ataque).
A continuacidn se disentea los detalles mds significatives de 
la Influencia de las mencicnadas variables en el rendimiento 
de recuperacidn de molibdeno-99.
En relacidn con la influencia del portador de molibde­
no inactivo, anadido en forma de molibdato, se ha observado 
que aumenta el rendimiento de recuperacidn del molibdeno-99. 
Para conseguir este efecto basta la adicidn de 1 mg de porta 
dor de molibdeno, para laa condiciones descritas en el proce 
dimiento operative, ya que cantidades superiores a la menoio 
nada no tienen mayor efecto beneficioso sobre el rendimiento. 
Parece ser, por lo tanto, que la presencia de portador sirve, 
en este caso, para bloquear los centros actives de adsorcidn
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existentea en la fase sdlida. Hay, no obstante, ana reten- 
oidn del molibdeno-99, por adsorcidn, del 10 - 12 ^ (vdase 
Fi g. 3*7), que parece producirse por un mecanismo que no 
guards relacidn directs con la cantidad de portador.
La adicidn de portador de molibdeno, en la cantidad que 
sé ha indicado anteriormente, no supone un inconveniente, a 
efectos prdctioos, para la adsorcidn del molibdeno-99 en la 
oolumna de aliimlna del generador (5 g), cuando el procedi­
miento se praotique a escala real (100 Ci de Ho-99), dado 
que el portador de molibdeno contenido en la cantidad de so 
luoidn radiactiva neoesaria para oargar un generador (<1 Ci 
de Ho-99) serà muy inferior a 1 mg, mientras que la capaci- 
dad de retencidn de la aldmtna es de 20 mg de Ho^^/g.
Bn cuanto a la influencia de la concentracidn final de 
dloali, se ha cbservado (vdase Fi#r. 3.8) que dsta no influye 
en el rendimiento de recuperacidn del molibdeno-99, para con 
oentraciones de hidrdxido libre superiores a 3M. Para o one en 
traciones inferiores, el rendimiento depende de la naturale- 
sa del bianco irradiado, siendo de destacar que los rendi- 
mientos son especialmente elevados en el caso del NaUF^, al- 
canzando un valor mdximc del 89 i* para una concentracidn de 
sosa final igual a 1N. Asimiemo, es de inter es resaltar el 
rdpido crecimiento del rendimiento con la concentracidn de 
hidrdxido que experiments el NaUF^, en contraposicidn con el 
comportamiente mds lento que se observa en el caso de los te 
trafluoruros de uranio utilizados.
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'Bor ello el empleo de NaUF^» como bianco de irradia— 
oi&a, permit e emple'ar cone entraci ones de so sa menores en el 
ataque j en conseonenoia, requiers menor cantidad de âcido 
para la neutralizaci^n previa al proceso de purificaci6n del 
molibdenOf bien aea por precipitaoiôn con alfa benzoin oxima 
o por adaorci6n en aldmina* No obstante, la introducci^n del 
radionucleido sodio-24, formado por captura neutrénica sobre 
el sodio-23 del bianco, puede presenter problèmes radioldgi- 
cos important es que afecten al diseflo de la instalacidn de 
produooidn (véase 5.1.3).
En todo oaso, que tener en cuenta que el problema 
radiol^gico asooiado al radionucleido eodio-23, depende de 
la masa de blanco e indireotament e de la riqueza iaotdpioa 
del fflismo en uranio-235.
La presencia de dxidos de uranio, especialmente 002* en 
el blanco irradiado, es una causa importante de disminucidn 
en el rendimiento de recuperaci6n del molibdeno-99, ya que 
por no sufrir dichos dxidos ninguna transformaci6n durante 
el ataque, bac en que date sea ineficaz para extraer los pro 
duct08 de fiai<5n generados en su interior. Ello suele aer de 
interns practice, ya que la obtencidn de fluoruros de uranio 
acostumbra a hacerse por reducei6n del didxido en lecho flui 
dizado, pudiendo permanecer pequefios nôdulos del mismo ain 
experimenter la fluoruraci<5n.
Los ensayos realizados sobre muestras sintéticas de UOg 
y UF^ (véase Fig. 3.9) ponen de manifiesto que, cuando el
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blanoo està formado aolo por UOg, el ataque alcalino no es 
oapaz de extraer mils allA del 6 i* del mollbdeno-99 genera- 
do en la fiaidn, lo que debe eorresponder al molibdeno-99 
existente en un espesor superficial muy reducido de los 
oristales qua constituyan la red oristalina del U(^; es de- 
eir, tsm sdlo se récupéra el molibdeno-99 que puede lixiviar 
se de la superficie de los oristales#
La influeneia del tiempo de reaccidn sobre el rendimien 
to de recuperaoidn de molibdeno-99 parece obedecer a dos me- 
oaniamos completamente distintos (v4ase Fig# 3*10); uno rdpi 
do, que conduce a la extraccidn de m&s del 80 i» del molibde- 
no—99 en unos pocos minutes (20 min), y otro, a&a lento, por 
el que el rendimiento de extraooidn se increments paulatina- 
mente ha ata alcanzar un poroentaje que se aproxima al 90 ## 
Bate comportamiento iwede guardar relacidn con la facilidad 
de ataque o transformaoidn asociada a la distribucidn granu- 
lomdtrioa del blanco irradiado.
A efectos préctieos ae ha considerado que un ataque de 
dos horas de duraoidn, tiempo recomendado en el procedimien­
to operative, garantira en todos los casos, un rendimiento 
de extraooidn de molibdeno-99 comprendido entre el 85 y el 
90 9t.
En cuanto a la adsorcidn residual de molibdeno-99 en 
la fase sdlida, se ha observado que depende de la masa de 
blanco utilizada (véase Fig. 3.11). A medida que ésta aumen­
ta, manteniendo constante el volumen de la fase liquida de
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ataque, diamlnuye el rendimiento de recuperaoidn del molib— 
deno-99 en forma lineal, dependiendo de la naturaleza del 
blanco irradiado. Ello es Idgico, ya que al incrementarae la 
superficie de adsoroidn o la capacidad de oclusidn debe dis 
minuir el rendimiento de molibdeno-99 recuperado.
En cuanto al rendimiento de recuperaoidn de los radio- 
nucleidos de fisidn del yodo (1-131), se ha observado que 
la extraccidn del yodo por la disolucidn alcaliim de ataque 
algue un curso m£s rapide que la anteriormente menoionada pa 
ra molibdeno y llega a ser ouantitat iva al final de la trans 
formacidn, mi entras que para date es sdlo del 90 ^ (Fig. 3*10). 
Por lo tanto, para el radionucleido yodo-131 el rendimiento 
de recuperaoidn, en el proceso de ataque-filtraoidn, es del 
ICO
Este proceso conduce tambidn al desprendimiento cuanti- 
tativo de los gases nobles existantes en el blanco en el mo­
ment o del ataque. Es de advertir, no obstante, que en la fa­
se sdlida que se élimina por filtracidn quedan algunos radio 
nucleidos del teluro, especialmente el teluro-132 que sigue 
generando yodo-132, que se acumula hasta alcanzar el equili- 
brio transitorio en el precipitado. Andlogamente, la desint^ 
gracidn del yodo—133 (periodo de semidesintegracidn: 20,3 h) 
y del yodo-135 (periodo de semidesintegracidn: 6,68 h) gene- 
ran xendn-133 y xendn-135, respectivamente, an la disolucidn 
alcalina filtrada. Por lo tanto, no debe extranar el heoho de 
que la separacidn de los radisdtopos de fisidn del xendn y
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yodo aea ouantitatlva en el momento del ataque y, por otro 
lado, elgan apareciendo, algunos de estos radionucleldos, 
en las fracclones separadas.
A efectos de la subsigulente recuperaoidn del yodo-131 
y molibdeno-99 do la disolucidn alcalina resultants del pro 
0080 do ataqae-filtracidn, asl como do la recuperaoidn del 
xendn-133 do la fase gasoosa, es interesanto haoer notar qgie 
los contaminant os radlactlvos quo aoompaSan a los citados ra 
dionucloidos son muy pooos, lo que so considéra como una de 
las principales ventajas do este procedimiento respecte a 
oualquiora do los otros utilizados aotualmente. Silo so ha 
oonsoguldo tras una investigaoidn detallada del efecto de los 
port adores do toluro y rutenio, quo son los dos radioelemen- 
tos do fi(d.dn quo presentan mayor identidad qufmica con el 
molibdeno y que, por lo tanto, son sus principales contami­
nantes sea coal sea el mdtodo radioquimico de separacidn que 
se emplee*
A este respeoto ae pensd, que la adioidn de portador 
inactive del elemento teluro, tanto en estado de oxidacidn 4 
(didxido de teluro o telurito addico) como 6 (telurato sddi- 
co) podrla oonduoir a mejorar los fact ores de desoontamina- 
oidn respeoto do los radisdtopos de fisidn del teluro. Contra 
riamente a lo esperado, la adioidn de portadores de teluro 
conduce a un menor factor de descontaminacidn de este radio­
element o de fisidn. Todo ocurre como si estos portadores se 
comportaran como portadores de retencidn ("hold back carrier")
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para mantener en disolucidn a los respectivos radionuclei- 
dos.
condiciones opérâtorias de no adioidn de portadores 
de teluro, el poroentaje de rsdioteluros de fisidn que pa- 
sa a la fase liquida filtrada es inferior siempre al 5 ^ pa 
ra una concentracidn de NaOH 1M, siendo inferior al 2 9( pa­
ra concentraciones de NaOH 3V (vdase Pig. 3*13).
En cuanto a los radisdtopos de fisidn del rutenio, por 
el contrario, se ha observado que la proporcidn de rutenio, 
que se extras en la disolucidn alcalina filtrada, puede al­
canzar porcentajes del or den del 25 ia del rutenio présente 
para concentraciones de HaOH superiores a 4M (Pig, 3*13)• En 
este oaso, la adioidn de portador de rutenio tiens un efeoto 
positive con respecte a su descontaminacidn en la fase Ifqui 
da. Los majores resultados se han obtenido con la adioidn de 
1 mg de portador de rutenio, en forma de Gl^Bu, lo que redu­
ce la contaminacidn de este radioélément o de fisidn a menos 
del 6
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4.2. PBOOBSO PB AD3QRCI0H BN OOLÜMHA PB PLATA
Bl segimdo prooeso operatlvo del procedimiento desarro- 
llado ea un proceso original que se describe por primera vez 
en esta Memoria. BstA baaado en la %aropiedad de adsorcidn, 
sobre la plat a metdlioa an polvo, del yodo, en foima yoduro, 
en medio aloalino. Bs de advertir que esta propiedad solamen 
te adqulere el singular valor, antes seBalado, cuando se tra 
ta de adsorcidn de yodo libre de portador; ea decir, ea un 
fendmeno de inter As sdlo para cantidadea extraor dinar lament e 
peqUeBaa de yodo, aiendo Aate el caso de loa radioyodoa de fi 
sidn, conteniendo una gran actividad en una masa de yodo muy 
pequefia (del orden de unoa pocos^ig por Ci). Razdn por laque 
este fendmeno no ha tenido aplicaoidn hasta ahora en andliaia
0 eatudlos de oomportami ento del yodo inactivo. la razdn dl- 
tima de ello es que se trata de un fendmeno de adsorcidn su­
perficial, cuya capacidad de saturacidn puede ezpresarse en 
unosjig/g de Ag^ en polvo, dependiendo de au superficie (del 
orden de 1 a 5 m^/g). De acuerdo con las indicaciones ante- 
riorea résulta évidents que una columna de Ag° en polvo, de
1 om^ de lecho, tiene capacidad, mds que auficiente, para re 
tener en alla todos los radisdtopos de fisidn del yodo que 
est An en forma qufmica de yoduro (Barraohina, 1980). A este 
respecte es de aeSalar, que la forma en que se presentan los 
radioyodos de fisidn, despuAs del proceso de ataque-filtra 
cidn, es la de yoduro, lo que explica que la retencidn de es 
te radioelemento en la columna sea del 99
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Esta fijacidn selectiva del yodo en la columna es de 
gran Importancia, desde el punto de viata radioldgico, ya 
que permite descontaminar en un factor 100 la disolucidn de 
molibdeno, antes de procéder a su purificacidn en medio dci- 
do que podrfa produoir la volât ilizacidn del yodo. En este 
caso, dicho riesgo queda reducido en un factor de, aproxioa 
damente, 100.
En este estudio se ha hecho uso, tambidn por primera 
vez, de la posibilidad de recuperar el yodo radiactivo, re- 
tenido en la columna de por elucidn con el idn sulfuro.
El fundamento de este fendmeno de desplazamiento hay que bus 
carlo en la mayor afinidad de adsorcidn del idn sulfuro fren 
te a la plata metdlica.
No est6 claramente dilueidado si el mécanisme de estes 
fendmenos dé adsorcidn que se comentan, tienen lugar via io- 
nes argdntioos existentes en la superficie de los oristales 
de Ag^ o, directamente, por adsorcidn de los iones sobre la 
A g metàlica. Si bien se piensa que rige, principalmente, es­
te dltimo mécanisme, ya que cuando se trata una columna de 
Ag° con NO^H 1M para formar iones argdntioos en su superfi­
cie (via idnica), la elucidn o desadsoroidn del yodo radian 
tivo por el idn sulfuro no es ouantitativa. Ello podria ex- 
plicarse en parte debido a que la transformacidn:
2 Agi +  >- 21" + AggS
puede ser un proceso relativamente lento (difusidn entre sd— 
lidos idnicos). La extraordinaria velocidad a la que se pro-
duoe la adsorcidn del yodo, a si oomo la posibilidad de que 
au élucida sea pràcticamente cuantitativa, cuando la plata 
està exenta de iones plata (Ag^ ), hace pensar que se trata 
de un fendmeno de adsorcidn de los iones I" d 3^  sobre la 
plata metàlica, siendo muchisimo mayor la afinidad del se- 
gundo.
Bs de destacar que, la elucidn ocn una solucidn alca— 
lina de idn sulfuro 10~^M conduce, debido a la pequeSez del 
lecho de plata, a unas eluciones extraordinariamente agudas 
(vAase Pig. 3.15) en un pequefio volumen de eluido, lo que 
significa que, mediants este proceso de fijacidn-eluoidn se 
ha produoido una separacidn selectiva de los radioyodos de 
fisidn y una concentraoidn de este radionucleido en un peque 
ho volumen ( es de prever que en la prâctica a escala real del 
procedimiento puedan obtenerse 100 Ci de yodo por cm^ de elui 
do). Por supuesto, la fraocidn eluida constituye la disolu- 
oidn de partida para la purificacidn del yodo-131# como ra­
dionucleido objeto de este estudio.
A efectos de Proteccidn Radioldgica conviene tener pre 
sente que esta fraocidn sulfuro, conteniendo los radionuclei- 
dos de fisidn del yodo, estd generando, continuamente, xendn- 
133 y xendn-135 por desintegracidn de los radionucleldos yo­
do-1 33 y yodo-135 respectivamente. Naturalmente, los radisd 
topos del xendn que se forman, pueden desprenderse de la di­
solucidn sulfuro, lo que debe tenerse présente a efectos de 
la retencidn de loa mismos en el sistema de filtracidn del 
recinto donde se verifican las manipulaciones.
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4.3. PBO0B303 PB PURIPIGACIOH
Debido a que loa radionucleldos de fisidn molibdeno-99, 
yodo-131 y xendn-133 encuentran sus principales aplicaciones 
en el oampo biomddico, es neoesarlo procéder a una purifica— 
cidn ezhaustiva de cada uno de ellos, a fin de que el produo 
to résultante cumpla unas especificaciones de pureza, tanto 
radiactiva como de oompuestos inorgdnicos présentes, que los 
hagan dtiles para el fin que se ha sehalado. Por supuesto, en 
lo que se refiere al procedimiento puesto a punto, las mayo- 
res exigencias se centran en lo relativo a la pureza radiac­
tiva que se discute a continuacidn.
4.3.1. Purificacidn del molibdeno-99
Los principales contaminantes radiactivos que 
acompahan al molibdeno—99, en el efluyente alcalino de la co 
lumna de plata, son los radisdtopos del teluro (<2 9^), Ru 
(< 6 ^), I (< 1 y Gs (< 100 96) de fisidn, con los porc en 
tajes que figuran entre pardntesis en cada uno de ellos.
En la Biblio^afia (El-Garhy, 1971; Arino y col., 1976; 
Sivaramakrishman y col., 1976, Hecq y col., 1975) se desorl- 
ben, fundamentaimente, dos procedimientos para efectuar esta 
purificacidn, que son la precipitaoidn con el reactivo alfa 
benzoin oxima y la adsorcidn en columna de aldmina.
Ambos se realizan en medio acido, del orden de 1M, por 
lo que existe un riesgo coimîn a ambos procedimientos, en ouan 
to a la volatilizacidn del yodo de fisidn rémanents (<1 9^ ).
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Loa resultadOB obtenidoa indican, claramente, que el rendi— 
miento de recuperaoidn del molibdeno-99 es mayor (98 9^) en 
el oaso de la precipitaoidn con alfa benzoin oxima y que la 
pureza radiactiva del product o es, asimismo, extraord inaria­
mente elevada.
Bat08 resultados pueden empeorar sensiblemente, no obs 
tante, si la precipitaoidn se ha efectuado con un reactive 
envejecidot ya que por oromatografia en oapa fina se ha obser 
vado un deterioro del miamo, en fUncidn del tiempo transcurri 
do desde su preperaoidn. lambién tiene un efecto perjudicial 
la presenoia de idn fluoruro (?") libre, oaso de que no se 
adicionara idn aluminio para formar el complejo correspondien 
te.
Bl pequeho inoonveniente que supone la presencia del 
reactivo alfa benzoin oxima, usado i»ra aislar al molibdeno-99, 
es fdcilmente soslayablé mediants su retencidn en una columna 
de carbdn active.
Bn cuanto a la purificacidn del molibdeno-99 por adsor 
cidn en columna de aldmina, se han obtenido rendimientos de 
recuperaoidn (86-89 9^) menores que en el caso anterior, sien 
do tambidn inferior la pureza radiactiva del producto obteni 
do, ya que se sigue observando la presencia de radisdtopos 
del yodo y rutenio en la disolucidn amoniacal, con la que se 
eluye el molibdeno de la columna de aldmina. Por otro lado, 
esta disolucidn contiens tambidn una concentracidn aprecia- 
ble de iones Al^*, que puede superar los limites aceptables
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para esta eapeoie qulmlca.
Por lo tanto, y en virtud de los resultados obtenidos, 
se recomienda que el procedimiento de purificacidn de molibde 
no-99 siga la versidn en la que se hace uso de su precipita­
oidn con el reactivo alfa benzoin oxima.
4.3.2. Purificacidn del yodo-131
La purificacidn del yodo-131 pasa, necesariamen 
te, por el almacenamiento de la disolucidn alcalina de idn 
sulfuro eluida de la columna durante un periodo de tiempo, en 
el cual, los radionucleldos yodo-133 y yodo-135 decaen, com­
pletamente, a sus respectives productos de desintegracidn xe 
ndn-133 y xendn-135. En este caso, y tratândose de disolucio 
nés ait amen te radiactivas, la propia generaoidn de agua oxi- 
genada, por efecto de la radiacidn, transforma el idn sulfu­
re presents en idn sulfate. Justamente estos reactivos que 
se van formando en la disolucidn alcalina, y ^Og, son
los mismos que se ahadiràn, posteriormente, para verificar la. 
destilaoi&i del yodo en medio Acide oxidante.
La purificacidn por destilacidn, de este radioelemen­
to es una operacidn convencional en los procedimientos radi£ 
quimicos desarrollados para su obtenoidn, y consiste en la 
volatilizacidn del yodo en medio acido oxidante, siendo el 
S0^H2 y el HgOg los réactivés habitualmente empleados. Las 
dnicas dificultades que pueden aparecer son las inherentes 
a la destilacidn de microoantidades de yodo radiactivo libre
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de portador, si bien Istas quedan minimizadas en razdn del 
reduoido volumen de la disolucidn de partida.
Cabrla penser en una variante del procedimiento des- 
crito consistante en la separacidn del xendn-133, previamen 
te a la destilacidn del yodo. EL interds de esta modifica- 
oidn puede residir en la pureza radiactiva del radionuclei­
do xendn-133 asf obtenido, sin contaminacidn posible de crip- 
tdn-85, a diferenoia del recuperado directamente de la fase 
gaseosa.
4«3«3. Purificacidn del xendn-133
La fraocidn de gases nobles de fisidn de la cual 
se récupéra el xendn-133 contiene, fundamentalmente, un con­
taminante radiactivo, el oriptdn-85, y unos posibles oontami 
nantes convencionales, los gases atmosféricos que, adsorbi- 
dos en el blanoo o en las superficies del équipe en el que 
se verifica el ataque, aoaban siendo fijados, junto con el 
xendn, en el adsorbents que retiens a dste. Estos contaminan 
tes inactivos deben ser eliminados ya que tienen un efecto 
negativo sobre la solubilidad del xendn-133 en las disolucio 
nés isotdnicas salinas en las que dste se emplea. Ello se 
realiza, en este caso, por destilacidn criogdnioa a baja pre 
sidn, no presentando dificultades especiales dignas de men- 
cidn, salvo la pequeha proporcidn de xendn-133 que, inévita­
blement e se pierde en el transcurso de las sucesivas destila 
ciones.
el estudio experimental descrlto en la présente Me
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fflorla no so ha prastado especial atenoidn a la eliminaoidn 
del criptdn-05 por las siguientes razoness se trata do un 
emisor beta puro de largo periodo de semidesintegracidn 
(10,73 aSos), que se forma en cantidades muy pequehas con 
relacidn al xendn-133, en las condiciones habituales de irra 
diacidn recomendadas en este estudio (1 semana). Bn efeoto, 
la relacidn de aotividades entre el xendn-133 y el oriptdn- 
85, al final de la irradiaoidn, es aproximadamente de 10^. 
Por lo tanto, ae trata de una contaminacidn radiactiva des- 
preciable durante las primeras sémanas de uso del xendn—133» 
si bien el grade de contaminacidn va aumentando a medida que 
transcurre el tiempo, de modo que al final solamente permaoe 
cerd el criptdn-85 en virtud de su largo periodo* No obstan­
te se estima que para el tiempo dtil de uso del xendn, dicho 
problema carece de importanoia, razdn por la cual no se ha 
previsto un procedimiento especlfico de purificacidn de xe­
ndn al respecte•
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4.4. YIABILIDAD DEL PHOOBDIIIIEMTO OPBRATIYO
El procedloisnto de obtenoidn de los radionncleidos mo­
libdeno-99, yodo-131 y xendn-133f juatificado en el presente 
estudio, puede inter pretar se en funcidn de dos prooesos suce 
sivos (ataque-filtraoidn y adsorcidn en columna de plata) en 
las que se separem los tres r^ionucleidos de interds aplicAn 
dose, posteriormente, a cada una de las fraociones separadas, 
su proceso espeoifioo de purificacidn (precipitaoidn para el 
molibdeno—99, destilacidn convencional para el yodo-131 y des 
t line idn oriogdnica para el xendn-133) que permits obtener los 
radionucleldos citados an un alto grado de pureza, requerido 
en las aplicaoi ones biomddicas a que se destinan. El rendi­
miento do recuperaoidn global de cada uno de ellos oscila al 
rededor del 90 # (vdase Tabla 3.4), lo que debe interpret ar­
se como consecuenoia del alto grado de simplicidad operative 
del mdtodo.
La secuencia detallada de las operaciones de que oons- 
ta el procedimiento se ha dispueetc en el diagrama operative 
de la pig. 4.1. En dl puede apreciarse la existencia de una 
secuencia principal de operaciones orientada had a la obten­
oidn de molibdeno-99. Esta secuencia debe seguirse priorita- 
riamente en el tiempo con independencia de las fraociones de 
gases nobles y radioyodos que se han separado durante su eje 
cucidn, las ouales pueden ser transferidas a recintos especi 
ficos donde se lleve a cabo su purificacidn, una vez transou 
rrido el tiempo necesario para su descontaminacidn isotdpioa.
//, 1
H
e t
Aeidlflca
olda
o
H
H
recuperado
Mo - 99 
recuperado
Precipitac.
molibdeno
Xe - 133 
recuperado
Purificaci&i
radioyodos
Retencidn
radioyodos
Ataque
alcalino
Slucidn
radioyodos
Elucidn
Ie-133
Irradiaoidn
Filtracidn
Purificacidn 
gases nobles
Pig. 4.1.- Esquema operative del mdtodo de produccidn de 
molibdeno-99# yodo-131 y xendn-133.
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Bl menolonado diagrama permite entrever tambidn, el con 
junto de operaciones que deben ser realizadas en un miamo re 
cinto en atenoidn al blindaje requerido.
Se estima que las operaciones contenldas en la secuen­
cia principal hasta la denominada retencidn de radioyodos, 
corresponden todas ellas, a operaciones réalisables bajo in­
tenses campos de radiaoidn, an las cuales un elevado poroen­
taje de los radionuoleidos contaminantes quedan separados en 
la fraocidn sdlida de residues. Los tres procesos de purifi- 
cacidn subsiguientes tienen requerimientos de blindaje infe- 
riores y deben ser realizados en recintos separados, a fin 
de evitar oontaminaoiones oruzadas.
 ^ ir;
5 . BASES BE DlSSffO DEL PROCESO PILOTO
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5. BASB3 PB DISSfiO DEL PBOCBSO^^^ PHOTO
Oofflo resultado de la Investigaolén realizada se ha 
puesto de manifiesto la viabilidad del procedimiento ope 
rativo desarrollado como mdtodo de produccidn de molibde 
no-99» yodo-131 y xendn-133, a partir de un fluoruro de 
uranio (IV) natural irradiado con neutrones en un reactor.
Beta informacldn ha smrvido de base para contempler 
el diseflo del correspondiente proceso piloto de produccidn 
de molibdeno-99» en el que a su vez se generan las fraccio 
nés que coatienen los gases nobles de fisidn, para la re- 
ouperaoida dri. xendn-133 y los radioyodos, para la obten­
oidn del yodo-131•
E L  oitado proceso se entiende como un paso intermedio 
orientade hacia el diseflo del proceso de produccidn a es­
cala industrial. Asi» mientras que durante la investiga- 
cidn experimental se han manejado actividades del orden 
del mOi, el paso al nivel de proceso piloto représenta un 
factor de escala de aproximadamente iO^  con respecte a los 
citados ensayos, mientras que el proceso real debe operar 
en el orden de los kCi.
Para el proceso piloto se ha elegido como blanco de 
irradiaoidn un fluoruro de uranio (IV) natural, ya que el
(A) Por prooeso se entiende, en este caso, no solamente 
la sucesidn de etapas del procedimiento, sino tam­
bidn el soporte fisico para realizarlas.
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empleo de un com pue et o de uranio enriqueoido obliga a que 
el trabajo se efectue bajo control de salvaguardias (con- 
tabilldad del material enriqueoido, recuperaoidn del mis— 
mo, etc.). Oomo fuente de irradiaoidn se utilisa el reac­
tor JEN-1 que, con un flujo neutrdnico promedio del orden 
de 2 X 10^^ n.cm~^.d”  ^ en la posicidn de irradiaoidn del 
blanco, es oapaz de propercionar actividades de molibdeno- 
99 del ordmi de 1 01, que es el nivel que se considéra ade 
cuado para el desarrollo del proceso pilote. En el proceso 
a escala industrial deberd, sin embargo, reourrirse a blan 
COS de irradiaoidn constituidos por materiales de uranio 
enriqueoido.
En el diseflo del proceso pilote se ha prestado espe­
cial atencidn a los problemas que pueden presentarse mlos 
dos grandes bloques en que puede dividirse el prooeso que 
son: lOs de irradiaoidn y los de la celda o celdas blinda 
das de manipulacidn del material irradiado.
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5.1. IHBADIAGION
Ba la irradiaoidn del blanco de uranio natural a ea 
oala piloto, pueden ser significativas variables oomo: 
temperatura qua se alcanza an la irradiaoidn, volatili- 
dad de component es, hermetioidad j refrigeracidn de la cdja 
sula de irradiaoidn, etc., que no habian sido tenidas en 
ouenta en las irradiaciones de blanoos destinadas al estu 
dio a esoala de laboratorio. Bn efecto, la reaccidn de fi 
sidn por la cu£il se orlginan los radionucleidos objeto de 
este estudio es una fuente tdrmioa que, para el nivel pi­
lots propuesto, puede producir una elevacldn muy conside­
rable de la temperatura del blanco, si su capacidad de 
transmlsidn de oalor es pequefia, cual es el oaso de las 
sustEuicias cristalinas en polvo. Bllo puede ser de espe­
cial importanoia en el oaso de los fluoruros de uranio (IV) 
utilizados oomo blanoos de irradiaoidn, ya que segiln haya 
sido su procedimiento de obtenoidn, pueden oontener agua 
de hidrataoidn que, a la temperatura de unos oientos de 
0^, puede volatilizeurse en el interior de la cApsula de 
irradiaoidn creando una presidn considerable. Por ello, va 
a ser de gran importanoia el disefio de la cdpsula de irra 
diacidn, de modo que se aseguren unas condioiones de tra­
bajo aceptables para preservar la integridad de la miama, 
lo que supone buena transmlsidn interna del oalor, refri­
geracidn satisfactcria de la superficie externa de la cap 
sula, etc.
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Aparté de los problemas emimerados hasta ahora, en el 
diseflo de la capsula de irradiaoidn deben tenerse en ouen— 
ta también faotores espeolficamente nucleares como la alte 
racidn local de la reactividad, las perturbaciones del flu. 
jo neutrdnico, etc.
Se considerarâ también, como problemAtica pertenecien­
te a esta etapa de irradiaoidn, el transporte del material 
irradiado hasta la celda en donde se realice su procesado 
radioquimico.
5.1.1. Diseflo de la cdpsula
De acuerdo con lo que anteoede, el diseflo de la 
oApsula de irradiaoidn debe contemplar tres aspectos bàsioos 
que son, los neutrdnicos, térmicos y mecénioos.
En cuanto a los aspectos neutrdnicos a considerar debe 
tenerse présente que un blanoo de un compuesto de uranio na 
tural, dispuesto en una forma geométrica de gran espesor 
(esferas de unos centimetres de radio), se comporta oomo un 
cuerpo negro para la transmlsidn de neutrones térmicos, lo 
que équivale a decir que el flujo neutrdnico de irradiaoidn 
del blanco sufre una fuerte distorsidn, produciéndose una dp 
presidn considerable del mismo que puede llegar a reducirlo 
a la mitad del valor tedrico (Yamabayashi, 1979). Ello con­
duce a la idea de diseflar la cépsula de forma que su geome— 
tria évité, oonsiderando todas las orientaciones posibles, 
el recorrido de grandes espesores de los neutrones en el ma
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terlal. For dlcha razdn, y habida ouenta de la masa que ae 
qulere Irradiar, se reourre a odpmilas de forma cilindrlca 
en las que la relaoldn altura/radlo es grande (> 10). 'Ea 
la Pig. 5.1 se presents un esquema acotado de la càpsula de 
irradiaoidn, a oonstrulr en acero inoxidable para irradiar 
blanoos de 50 g de NaDP^ d (densidades de eompactacidn: 
1 g/co).
La forma ollindrioa dada a la cdpsnla de irradiaoidn 
es tambidn adeouada para reduoir al minime el gradients t ^  
mioo, que puede producirse en el interior del blanco a con— 
secuencia de la energia de fisidn (2,5 w/g de blanco)
De heoho, en un cilindro de diàmetro peque&o en relacidn 
con su altura el flujo calorifico reidial adquiere un valor 
el evade (1,1 w/om^), reduciendo al mlnimo el gradients tdr- 
mico entre el eje del cilindro j la superficie externa. For 
otro lado, la conductivideid tdrmioa del conjunto blanco-cdp 
sula se incremanta notablemente (para una austancia pulveru 
lenta) al sustituir la atmdsfera de aire por la de gas he­
llo. En estas condioiones, y para un caudal de refrigera­
cidn de la odpsula de 64 g/s, los câlculos termohidrdulicos 
oonduoen a que el gradients tdrmico entre el eje del cilin-
(A) El andlisis termohidrâulioo de los cartuchos de Irra- 
diacidn (conteniendo NaUFc) fue realizado por F. Gon­
zalez Oliveros y M. Gdmez Alonso de la Seccidn de Teo 
ria y Câlculo de Beaotores de la JEN, a los que se a- 
gradeoe su colaboracidn.
mtvjm
m
10
Fig. 5.1.- Bsquema acotado de la capsula de irradiacidn.
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dro y 8U aaperflcle exterior ea inferior a los 300^0, lo 
que no afectaria a la estabilidad fiaico-quimica del corn- 
puesto,
Bn cuanto a loa aspectos mecdniooa, ae ha oontempla- 
do que la odpaula, oonstruida en aoero inoxidable con ta­
pas aoldadasy pueda reaistir preaionea internas superiores 
a las 10 atffldsferas, EL espesor de pared de 1,5 mm es mds 
que suf ici ente para garanti zar la integridad meodnioa, in­
cluse para preaionea m4s elévadas. En cualquier oaso, la 
capsula, conteniendo el blanco y una vez efectuado su cie- 
rre por soldadura, se somete a una verificacidn de su estan 
queidad (tasa de fugas < 10""^  atm. cm^/s) mediant e un espee 
trdmetro oalibrado para gas helio,
6n el caso de emplear materiales de uranio enriqueoi­
do (proceso industrial) y elevados flujos neutrdnicos de 
irradiaoidn (10^^ n.cn”^,s“ )^, la masa del blanco es reduci 
da (1 g enriqueoido al 98 en el isdtopo del uranio de 
masa 235)* Cabe preguntarse en estas c irounstanc ias, si la 
cÂpsula de irreidiaoidn, previamente desorita, es adecuada 
para el citado blanoo de irradiaoidn, Independientemente de 
detalles secundarios, apropiados para el caso, puede afir- 
marse que dioha odpsula aiguë siendo vdlida con tal de dis 
poner el material formando una pequefia capa, depositada en 
la superficie interna del cilindro, que ofrezca la mdxima 
superficie de entrada a loa neutrones, con el fin de mini- 
mi zar los fendmenos de autoapantallamiento en esta clase de
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materiales de muy elevada seccidn eficaz de absorcidn (680 
barnios).
5.1.2. Induccidn de actividad
Se ha realizado un estudio paramitrico de las 
actividades induoidas para los principales productos de fi 
sidn en distintas condiciones de irradiaoidn (flujo neutr^ 
nico, tiempo de irradiaoidn y tiempo de enfriamiento), con 
objeto de precisar las caracteristicas de la irradiaoidn 
del blanoo, que conducen a la obtenoidn de unos détermina- 
dos niveles de produccidn de los radionucleldos de interds. 
Por otro lado, el conocimiento de los niveles de aoumula- 
cidn de actividad en el blanco irradiado es de absoluta ne 
cesidad para el disefio del blindaje, asi como para deternd 
nar la composicidn radiactiva de los residuos.
El estudio paramétrico menolonado se ha llevado a ca 
bo mediant e el programs de câlculo ESDOIÎA Los re­
sultados obtenidos se presentan en varios conjuntos de grâ 
ficas que proporcionan informacldn ouantitatlva sobre:
- Actividades acumuladas en funcidn del tiempo de irradia 
cidn, por grupos de radionucleldos afines (Pigs. 5.2 a 
5.4).
- Variacidn de la actividad de los principales radionuclei 
dos en funcidn del tiempo de enfriamiento, para un tiem­
po de irradiaoidn de 120 h (Pigs. 5.5 a 5.7).
- Variacidn de la potencia desarrollada en el blanco (NaDP^
(4) Se agradece la colaboracidn del Dr. Eugenio Gil Ldpez 
en la realizaciiSn del citado estudio.
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Pig. 5.2.- Actlvldad acumulada (per onidad de potencia) de 
loa radis^topos del molibdeno, rutenio y teluro.
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Pig. 5.3,- Actividad acumulada (por unidad de potencia) de 
loa radioyodoa de fiaidn.
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pig, 5.4.- Actividad acumulada (por unidad de potencia) de 
loa gasea noblea de fiaidn.
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Pig* 5.5.- Variacl6n de la actividad (por unidad de poten­
cia) do loa radiadtopos del molibdeno, rutenio 
y teluro con el tiempo de enfriamiento (^irra- 
diacidn = 120 h).
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?ig. 5.6.- Variaci6n de la actividad (por unidad de potencia) 
de log radioyodoa de fiaidn con el tiempo de enfria 
miento (^irradiacidn = 120 h).
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Pig. 5.7.- Variacién de la actividad (por unidad de potencia) 
de loa gases noblea de fiaidn con el tiempo de en­
friamiento (*irradiaci<5n = 120 h,).
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Pig. 5*8.- Variaol6n de la potencia generada en el bianco 
con el enriquecimiento del miomo y el flujo neu- 
trdnico (NaUP^).
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Pig. 5.9'- Variacl6n de la potencia generada en el bianco 
con el enriquecimiento del miamo y el flujo neu 
trdnioo (OF^).
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y UP )^ en fanol6n del flujo nentrdnlco y del grade de en 
riqueeimiento de la maestra irradlada (Pige. 5-8 y 5.9).
- 7arlael6n de la relaclén de actlvidades de algunoa radio 
nucleidos de interés en este eatudio (Mo-99, 1-131»X»-133, 
Kr-85» Hu-103 y Te-132) en funcl6n del tiempo de enfria­
miento (Pige. 5.10 y 5.11)*
Bn vlrtud de la lnformacl6n anterlormente oitada es po 
slble conooer» para unas alertas condlclones de lrradiacl6n, 
los nlveles de acumolaoldn de actlvldâd que se oonslguen %» 
ra los productos de fisl6n de Interds» lo que permite apro- 
ximarse bacla la deflnlol6n de las Irradlaolones necesarias 
para la reallgacl6n del proceso a esoeü.a plloto y a esoala 
Industrial. La Pig. 5.12 llustra los resultados de acumula- 
ol6n de aotlvldad para el proceso plloto» que se desarrolla 
rla con 100 g de UP^ natural sometldo a un flujo neutrdnico 
de Irradiacldn de 2 x 10^^ n.cm"^ .s""^  (reaotor JEN-1) duran 
te 120 horas.
Bn la Tabla 5.1 se presentan los nlveles de acumula— 
cidn de mollbdeno-99, yod0-131 y xen6n-133 que se oonslguen, 
en las condlclones de irradiacldn que se seHalan, utillzan- 
do como blanco UP^ 6 NaUP^ con distlntos grades de enrique- 
oimiento; a partir de ella puede considerarse el caso à co­
mo el correspondiente al proceso piloto, mientras que para 
el prooeso industrial puede adoptarse cualquiera de los très 
restantes, dependiendo del grado de enriquecimiento del ma-
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terial de que se disponga^^^. Bn dicha tabla se ha incluf- 
do tambiën la oantldad de plutonio-239 produclda en la irra 
diaoidn, dada la importancia de este radionucleido como re 
siduo.
5 .1 .3. Blindaje de transporte
Uha vez finalizado el periodo de irradiaci6n las 
c&psulas se eztraen del ndcleo del reaotor mediante un blin 
daje sumergible en la piscina del mismo (reactor JEN-1 ) $ 7 
de 6ste se transfieren a un blindaje de transporte que per- 
mite su traslado a los laboratories donde se verifioa su 
procesado radioqulmico. Habitualmente, esta operaci&n se rea 
liza en blindajes cilindricos de plomo del espesor suficien 
te para que se cumpla la normativa vigente de Protecci6n Ba 
diolégica. Cabe preguntarse ^cu&L es el espesor necesario 
para reducir la tasa de dosis a 2,5 mrem/h? que es el limi­
te usualmente aceptado para personal profesionalmente expues 
to.
En orden a establecer la magnitud'de estos espesores 
se trata, a continuacidn, el caso correspondiente al prooe­
so piloto y, por extensidn también, el caso correspondiente 
a un posible proceso industrial.
De los dos materiales que pueden emplearse como blan
 ^  ^ üna posibilidad, que no se ha cuantificado en la pr^ 
sente Bïemoria, es al empleo de fluoruros de plutonio 
como blanco de irradiacidn, que séria équivalente a 
la utilizacidn de compuestos de uranio altamente en— 
riquecidos.
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008, y NaBPg, se ha selecolonado el primero de ellos 
que, a Igualdad de masa, contlene mayor oantldad de uranio, 
lo que signiflcaria que los espesores de blindaje obtenidos 
estarian sobrsestimados en el caso de emplear NaUF^, ealvo 
por lo que oonoierne al sodio-24 coya influencia se estadia 
m&s adelante.
Paso piloto
Segdn se ha oonoluido en el apartado 5.1.2., la masa 
de blanoo neoesaria para la realigaoidn del proceso piloto 
(100 g de UF^) requeriria la utilieacidn de 2 capsulas de 
irradiaoidn, oomo la especificada en la Pig. 5.1, contenien 
do oada una 50 g de UF^ natural irradiado durante 120 horas 
a un flujo neutrdnioo de 2 % 10^^ n.om"^.s"^ y sometldo a 
un enfriamiento de 48 horas. Se supone que las câpsulas son 
transportadas independient ement e.
Los edlculos necesarlos para la determinacidn del blin 
daje^^^ hnn sido realizados de acuerdo con el esquema de la 
Pig. 2.3, con la sola restriooidn de que en la obtenoidn del 
espectro energ4tico gamma s6lo se han oonsiderado los produc 
tos de fisldn contenidos en la cdpsula irradlada con aotivi­
dades acumuladas superiores a 5 mCi. En la Pig. 5.13 se pre
Se agradece la colaboracidn de D. Antonio Garcia Rote- 
llar en la reallzacldn de los cdlculos de blindaje.
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aenta el espectro de emiai^n por ^upos de 0,2 Mev.
Pinalmente, el programa SABINE, considerando la poten 
oia desarroUada en la muestra (26,5 ar), calcula la tasa de 
dosis en contacte, en las direcciones axial y radial, para 
distintos espesores de blindaje de plomo, tal como se pré­
senta en la Pig, 5.14.
Los espesores requeridos del blindaje cillndrico de 
plomo son los que se leen en la menoionada figura que,.para 
la tasa de dosis de 2,5 mrem/h, resultan ser del orden de 
16 cm en ambas direcciones (axial y radial).
Si en lugar de utilizar como blanco de irradiacidn 
ÜF^, se hubiese empleado NaU?^, la actividad de sodio-24* 
obtenida por activacidn neutr6nica, hubiese sido de 0,30 Ci 
para una muestra de 57 g de NaüP^ (équivale a 50 g de DP^ , 
por lo que a contenido de material fisil se refiere) irra». 
diada 120 horas en un flujo neutrônico de 2 x lO^^n.cm^.s ^ 
y sometida a un enfriamiento de 48 horas. Dicha oontribu— 
ci6n, a la actividad total de productos. de fisidn, aumenta 
rla las necesidades de blindaje en 5 cm debido a la elova- 
da energfa de la radiaci&n gamma del sodio-24 : 1,364 Mev 
(100 ?è) y 2,754 Mev (100 )6).
Caso Industrial
Segdn se ha precisado anteriormente, el blanco de irra 
diaoiôn del proceso industrial puede estar constituldo por 
1 g de ÜP^ altamente enriquecido (al 98 i» en U-235), some- 
tido a una irradiaoidn de 120 horas en un flujo neutrdnico
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elevado (10^* ) y aeguido de un enfriamiento de
4-8 horaa antes de ser transport ado a los laboratorios ra- 
dioquimicos donde se efeotuard su tratamiento. En estas 
oondioiones la potencia desarroUada en el blanco es de 
3,7 kw.
Bs évidents que, tanto la actividad de productos de 
fisidn como el espectro energdtico de la radiaoidn gamma 
emitida por dstos, ouando se refieren a la potencia unita 
ria da fisidn desarroUada an la muestra, son idénticos a 
los calculados en el caso |Uoto anteriormente expuesto, 
por lo que son vdlidos los resultados alii presantados.
Bn el caso industrial el blanco se ha dispuesto en
forma de capa cillndrica de espesor despreciable (1 g 
2
sobre 157 cm )• A efectos de calcular el espesor de blin- 
daje neoesario ha tenido que recurrirse a una estimacidn 
por mdtodos analiticos, ya que el programa SABINE, utiliza 
do para el caso piloto, no es vdlido para fuentes bidimen- 
sionales oomo la anteriormente desorita.
Los fflétodos analiticos utilizados han sido tornados 
de Jaeger (1968), empleando los slstemas de modelizacidn 
aUi recomendados, esto es, considerando que la fuente ci- 
ifndrioa es asimilable a una lineal situada en contacto con 
la superficie interna del blindaje en la zona m^a prdxima 
al punto en donde se mide la tasa de dosis. Estas conside 
raciones, ademds de ser una buena aproximaci6n, resultan 
ser unas hipdtesis de calcule conservadoras, que oonducen
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a un espesor de blindaje oilfndrioo de 32 cm.
Oomo puede observarse, en comparaoidn con el caso an 
terior, el aumento por un factor 140 de la potencia do fi­
ai 6n generada en el blanco, supone una duplicacidn del es­
pesor de blindaje para reducir la tasa de dosis a 2,5 mreoyh, 
admitida para personal profesionalmente expuesto.
- 1Y7 -
5.2. IH3TALACI0W MOUE
La instalael6n de produooi6n de mollbdeno-99, yodo-13I 
y jçendn-133, que se ha denominado HOIXB, eet& oonceblda pa­
ra Uevar a oabo la apertura de là oApemila de Irradlaoidn y 
el ooujimto de operaeiones desorlto en el prooedimiento (v4a 
se 3.1.3.) en orden a obtener, como productos finales, los 
radisdtopOB oitados a partir de un haluro de uranio (IV) 
irradiado con neutrones.
La instalacidn, que se describe a continuaoidn, es và 
lida para blancos de ÜP^ irradiados, ya que la presencia de 
sodio-24., generado por activacidn neutrdnica en el NaUP^, 
puede tener Implioaciones de diseBo que se describiràn como 
alternativa en el moments correspondiente.
Oomo principio bâsico de diseBo, la instalaci6n MOUE 
debe satisfacer las exigencias impuestas por la Proteccidn 
Eadioldgica a fin de reducir, por debajo de los niveles ad- 
mitidoa, las irradiaciones extemas e internas del personal 
encargado de su manipulacidn. Para ello se recurre a siste- 
mas de blindaje, oonfinamiento y ventilacidn.
Habida ouenta del fraccionamiento de radionucleidos 
que se produce en el prooedimiento operativo, los requeri- 
mientos de blindaje disminuyen a medida que se van segregan 
do fracciones signifientivas, las cuales pueden purificarse 
con mayor facilidad en reointos independientes en donde, 
ademds, es mds fàcil evitar contaminaciones cruzadas. Todo
- 1/0 -
ello ha conducido a dlaponer on esquema para la instalacidn 
HOIXB como el que se presents en la Pig. 5.15, en donde hay 
un recinto (HOIXB-1), altamente blindado, en el que se veri 
fica la apertura de la cdpsula, el ataque-filtraoidn y la 
adsorcidn en la columna de plata, mientras que loa restan­
tes recintos de purlficacidn de yodo-131 (MOIXE-2), de mo- 
libdeno-99 (MOIXB-3) y de xen6n-133 (MOIXB-4), tienen re que. 
rimientos de blinda je macho menores, con residues bien cap. 
racterizados y de radiotoxicidad sensiblemente inferior. Oon 
viene hacer notar que el disefio de la instalacidn presenta- 
do en la Pig. 5.15, es un esquema conceptual en el que se 
quiere indicar que se trata de compartimentes estancoa inde 
pendientes, lo que no implies, necesariaments, la separaoidn 
fisioa de los distintos recintos que la componen. La disposi 
cidn final vendrâ determinada por factores taies como; aho- 
rro de blindaj e, facilidad de intercomunicacidn, accesibili- 
dad para reparaciones, comodidad de manipulacidn, etc.
Bn cuanto a los residues radiactivos, generadoe en ca 
da recinto, se seguirâ el principio de su contencidn indivi 
dualizada hasta su decaimiento, si ello es posible, o hasta 
au evacuacidn periddica en forma controlada.
Un problems en estrecha relacidn con el del confina- 
ffliento de los radionucleidos es el de la ventilaci<5n. Pues- 
to que la consecuci<5n de un conf inami ento perfect o es difi- 
cil de lograr, la ventilacidn esté destinada a impedir que 
el aire contaminado pénétré en los locales donde existe per 
sonal. En general, una instalacidn de ventilacidn adecuada
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debe ser garantfa de que las cantidades de sustancias ra- 
diactlvas desoargadas en el ambiente seein taies que la in- 
tensidad de la dosis de radiaoidn reoibida, bien por la po 
blacidn en genera^ , o por el personal profesioneLlmente ez- 
puesto de la instalaoidn nuclear, no rebasen los valores 
fijados en las normas intemacionales (véase Tabla 2.5)#
Bn el disefio del sistema de ventilacién debe tenerse 
en ouenta:
a) B1 balance entrada-salida para evitar fallos en el sis- 
tema de extracci6n y mantener negative el gradiente de 
presidn.
b) La necesidad de situar filtros, previamente al extractor, 
a fin de retener los aerosoles y polvo radiactivo y evi­
tar la salida de posibles contaminantes# Los regimenes 
de ventilaoidn mds empleados estdn comprendidos entre 6
y 10 renovaciones/hora (Coleccidn de Seguridad ns 17 del 
OIEA, 1967).
o) La utilizacidn de trampas criogénicaa de carbdn aotivo 
para la retenoidn de gases nobles; y
d) La desconezidn del sistema de ventilacidn, en caso de 
accidente, a travds de un control fdcilmente asequible.
5.2.1. Oelda MOIXE-1
La celda MOIXE—1 constituye el recinto mas crf 
tioo de toda la instalaoidn MOIXE, ya que en ella se efeo— 
tuan aquellas operaeiones del prooedimiento operativo que
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entrafian un major riesgo radloldglco, a la vez que alberga 
el coajunto total de los productos de fisida.
la oelda HOIZB-1 estd conceblda para efectuar eu su 
interior: la recepci^n de la cdpsula de irradiacién, su 
apertura, mediant e una mdquina de sorte, el ataque eü-oalino 
del blanoo irradiado, la filtracidn subsiguiente para la se 
paraoidn de las faaes sdlida y liquida y la adsoroidn del 
yodo, presents en la solucidn alcalins, en una oolumna de 
plata metdlica; mi entras que la corriente gaseosa, generada 
durante la metdtesis, es conducida a la celda VOIXE-4, en 
donde se procédé a la recuperacidn del xendn-133 del reste 
de los gases nobles de fisidn. La Pig. 5.16 ofrece una re- 
presentacidn esquemdtioa del conjunto de operaeiones que se 
efectuan en la celda MOIXB-1.
Como resultado de las operaeiones citadas, ademàs de 
las oorrientes gaseosa y liquida de interés, se originan 
una serie de residuos radiactivos sdlidos, liquides y gaseo 
S O S  constituldos por:
a) Sdlidos:
- Residuo active de hidrdzidos de uranio y produc 
tos de fisi6n.
- piltro y cdpsula de irradiacidn.
b) Liquides:
- Solucidn alcalina utilizada para la limpieza dd 
equipo, una vez finalizado el procesado.
)À.'
Gases nobles de fisi6n
(A M0I3CB - 4)
NaOH
Solucldn Mo - 9 9
Adsorcldn en 
columna de 
Ag®
Flltraoldn
Ataque
aloallno
Pig. 5.16.- 0onjunto de operaciones que se efectuan en 
la celda MOIXE-1.
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o) Gaseoeosî
— FU038 aooidentales de gases nobles de fisîdn.
Los reslduos sdlidos y llqoldoa se reoogen de aouer- 
do oon au naturalsza y oaracterfstlcaa. Se dispone de dos 
tanques para residuos s6lidos; en uno de ellos se almaoe- 
nan aquellas partes del squipo no reutilizables y ligera— 
mente oontaminadas, mientras que el segundo se destina a el 
bergar el residuo s6lido aotivo résultants del ataque quf-
ffliOO*
Los residuos llquidos aloalinos se reoogen en otro 
tanque, debi&ndose considerar la inoorporacidn de un siste 
ma de reoogida de fugas o drenajes que, acoidentalmente, pu 
dieran produoirae.
For su parte, las fugas gaseosas que se origin en se- 
rén tratadas a travée del sistema de ventilacién de la cel 
da, de acuerdo oon los oriterios que se ban expuesto en el 
apartado anterior.
Bn la estimaoién del espesor de blindaje de plomo ne- 
cesario, para la celda EOŒXB-I, se ban consider ado los dos ca 
80S, piloto e industrial, a que se hizo referenoia en el 
apartado 5.1.3.
Para el caso piloto (100 g de ÜP^ irradiado 120 horas 
a un flujo neutrénico de 2 x 10^^ n.cm” .^s'”\  y sometido a 
un enfriamiento de 48 h) el espectro de emisidn gamma de la 
fuente corresponde con el presentado en la Pig. 5.13. Se ha
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Pig. 5.17.- Espesor de blindaje de Pb para la celda MOIXE-1
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adoptado oomo forma de la fuente la eef^rica, por serlo el 
matras de reaooidn, con un volumen équivalente a 2 litroa.
A efectoa da cdlculo ae ban utilizado los programas menoio- 
juidoa para la estimacidn del bllndaje, conaiderando que en­
tre la fuente j el blinda je hay una diatancla de 25 cm, de 
forma que la reduceidn de la taaa de doaia (en mrem/h) con 
el eapeaor de blindaje de plomo (en cm) es la que ae muea- 
tra en la Pig. 5*17, aiendo auficiente un espesor de 16 cm 
para diaminnir la taaa de doaia a les nivales radioldgica- 
mente permitidoa.
Para el caao industrial (1 g de UP^ enriquecido al 
98 en uranio-235, irradiado durante 120 horaa a un flujo 
neutrdnioo de 10^4 n.cm"^.a"^, y sometido a un enfriamien- 
to posterior durante 48 h) ae ha conaiderado, aaimiamo, un 
modèle de fuente eaf4rica* si bien en esta ocaaidn, y debl 
do a sus dimensionea (100 ml de volumen), ae le ha asimila 
do a una puntual. En estas circonstancias résulta vdlido 
tambidh, el espectro de emiaidn gamma de la Pig. 5.13, ha- 
biéndoae caloulado el espesor de blindaje de plomo necesa- 
rio por mdtodoa analitiooa (Jaeger, 1968), obteniéndose que 
es igual a 24 cm cuando se considéra una distanoia de 25 cm 
entre la fuente y el blindaje.
5.2.2. Celda MOIXB-2
La celda MODCB-2, destinada a la purificacidn 
del yodo-131, esté concebida para llevar a cabo el oonjun­
to de operaciones ffsicaa y qulmicas que permiten: la reçu
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peracidn de los radioyodos deeds la columna de plata, por 
élucida con una solucidn sulfuro; la oxidacidn de los io- 
nes sulfuro a la forma de idn sulfato o 3°, y la destila- 
oidn convencional de esta aolucidn, a fin de obtener los 
radioyodos exentos de oualquier otro contaminante radiactl 
V O .  La Fig. 5.18 ofrece, de forma esquemdtica, una repre- 
sentacidn del conjunto de operaciones que se lleva a oabo 
en la celda MOHB-2.
son:
Los residuos generados, en esta etapa de prooesado,
a) Sdlidos: Columna de Ag° .
b) Liquides: Aguas madres de destilacidn (H*) .
c) Gaseososs Fugas accidentales de durante la
destilaci6n.
En orden a evacuar estos residuos debe preverse el em 
pleo de dos tanques, uno para los residuos sdlidos y otro 
para los liquides. For su parte, la ventilacidn de la celda 
debe eatar provista de un filtro de carbdn activo, a fin de 
retener los radioyodos que pudieran escaparse.
Es importante también, prever un sistema para la reçu 
peraoidn del xendn—133, que se genera por decaimiento ra- 
diactivo del yodo-133, a fin de incorporarlo a la celda 
M03XE-4, para su acondicionamiento a la forma quimica del 
products final de xendn-133-
Para el calcule del espesor de blindaj e de plomo ae- 
oesario se han oonsiderado los siguientes radisdtopos del
I SI
(A lfOIXB-4)
Ooltunna ig? He
(De tfOIZB-1)
3=
1-131
BluoiSn 
re-133
Destllacl4i
convencional
Oxidaoi^n
Slucldn
radioyodos
Pig. 5*18.- Conjunto de operaciones que se efectuan en la 
oelda M0IX6-2*
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yodo, con las actividades^*^ que se especifican a continua- 
cidn:
HadiaStopo Actividad (Ci/yy)
1-131 7,92 X 10"3
1-132 1,68 X 10"^
1-133 1,17 X 10"^
1-135 6,42 X 10"4
De dicha informacidn y por aplicacldn de los progra­
mas PUENTE y GSRUPO, se ha obtenldo el espectro de emisidn 
gamma de la fuente, que se présenta en la Pig. 5*19.
Dehido a las reducidas dimensionea de la columna de 
Ag° (3 a 5 g), en donde se encuentran retenidos los radio­
yodos, la fuente gamma se ha oonsiderado puntual; estiman— 
dose el espesor de blindaj e necesario por aplicacidn de los 
métodos analfticos pertinentes (Jaeger, 1968). Los résulta 
dos obtenidos demuestran que Iste es igual a 12 y 23 om de 
plomo, para el caso piloto e industrial respectivamente, ha 
biendo oonsiderado 25 om de distanoia entre la fuente gamma 
y el blindaj e.
Diohos espesores pueden reducirse, considérablemente, 
ai la columna de Ag°, una vez retenidos los radioyodos, se
Se refieren a la irradiaoidn de un blanco de UF^ du­
rante 120 horas, seguida de un enfriamiento de 48 ho
ras.
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Pig* 5«19«- Bspeotro do emisidn gamma do la fuente de ra­
dioyodos*
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fflantiene en la oelda MOIXS-1 una semana, durante la cual dja 
gaparecerfan, por decaimiento radiactivo, la mayor parte de 
log yodog radiaotivog, permaneoiendo tan s6lo el yodo-131*
A continuaoidn, la columna de Ag° se tragladarfa a la oelda 
MOIXE-2. Esta forma de procéder oontribuirfa a lograr, asi- 
mismo, una gran pureza radlonuolefdioa del yodo elufdo de la 
oolumna*
5.2*3* Celda M0ECB-3
La oelda M0]]0S-3, destinada a la purificaoidn del 
molibdeno-99ÿ alberga el equipo necesario para hacer posi- 
ble: la recuperacidn del molibdeno-99 desde la solucidn al- 
oalina, que se obtiene oomo efluyente de la columna de plan­
ta y su purifioacidn, en orden a obtener un producto que sa 
tisfaga las condiciones de pureza radioquimica exigidas pa­
ra su posterior use biomédloo. La Pig. 5.20 muestra, de for 
ma esquemdtioa, el conjunto de operaciones que se realizan 
en la celda MOIXE-3.
Los residuos generados durante la purificacidn del tno 
libdeno-99 son;
a) Llquidos; De naturaleza dcida conteniendo, prinei
palmente, cesio—137 junto con trazas de 
radis6topos del teluro y rutenio.
b) Qaaeosos; Generados en la volatilizacidn de posi-
bles trazas de radioyodos, existentes 
en la solucidn alcalina, durante el pro 
ceso de neutralizacidn-acidificacidn.
hi
Solaci6n aloallna
Sol. 2^ oBO
NaOH 0.6H
Mo-99
Blimlnaci^n
aBO
Disoluci^n
Procipita-
cion
Acldlfica
oldn
Fig. 5.20.- Conjunto de operaciones que se efectuan en la 
oelda MOIXB-3»
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En virtud de ello, la celda MOIXE-3 esté provista de 
un tanque para la coleool&n de los residuos liquidos aci— 
dos, mientras que, el sistema de ventilaci6n de la celda 
deberâ estar provisto de un filtro de carb6n activo para la 
retenoi&n de los radioyodos.
ai la estimacién del espesor de blindaje de plomo ne— 
cesaria se han oonsiderado los sigbientes radionucleidos, 
con las aotividades^*) que se indioan a continuacidn:
Hadionucleido Actividad (Ci/w)
Mo-99 2,3 X 10"2
C9-136 1,2 % 10"5
Cs-137 3,4 X 10*5
a partir de estos dates y con ayuda de los programas ya men 
cionados para el câlculo de blindaje, se ha obtenido el os- 
pectro de emisi6n gamma de la fuente que se represents en 
la Pig. 5.21.
Para el caloulo del espesor de blindaje de plomo se ha 
utilizado el programa 3ABINE, considerando que la fuente es 
cilfndrica con las siguientes caracteristicas:
- Caso pilotoî Didmetro 10 cm y altura 25 cm
- Caso industrial: Di&netro y altura 5 cm
y una distanoia de 25 cm entre la fuente y el blindaje.
(A )  VAase pic de pàgina 188.
m»
#
2
CM
d
<
o
I-
2Ul
(9
or
Ui
zw
■<-V-
0 02 a4 Q6 08 1.0 1.2 1.4
ENERGIA ( Me v )
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Pig, 5.22.- Espesor de blindaje da Pb para la celda 
MOIXE-3.
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Los resultados obtenidos se muestran en la Pig* 5.22 
en donde paede observarse que, para una taaa de doaia de 
2,5 mreov/b, los espesores de blindaje de plomo necesarios 
son de 3 7 12 om para el caso piloto e industrial, respeo- 
tivamente.
Si el blanc o de irradiacidn en lugar de UF^ fuese 
NaUP^, se produclrfa la presencia de sodio-24 en la eolucidn 
alcalina efluyente de la columna de plata; por esta razdn y 
debldo a la alta energla de la radiaoidn gamma emitida por 
el sodio-24 (Gf. 5-1*3.), deberfan efectuarse en la celda 
H0IX&-1 las operaciones de acidifioacidn y precipitaciÔn del 
mollbdeno y utilizar la celda MOIXB-3 para llevar a cabo la 
dlsolucidn del precipitado obtenido y la purificaoldn de la 
dlsolucidn alcalina de molibdeno-99.
5.2.4. Gelda MOIXB-4
La celda HOIXE-4, destinada a la purifioacidn del 
xendn-133, tiene oomo funciones bdsicas: la retencidn de los 
gases liberados durante el process de ataque alcaline, la eli 
minacidn de los gases permanentes, que pueden haber sido re­
tenidos y la recuperacidn de los radisdtopos del xendn por se 
paracidn de los del driptdn. Una aecuencia detallada de di- 
chas operaciones se recoge en la Pig. 5.23.
Los residuos que se genersui son, linicamente, gaseosos, 
conatituidos por fugas aooidentales de gases nobles de fisidn; 
a fin de evitar au salida al exterior, el sistema de ventila-
ir
Xe - 133
Gases nobles (De MOIZB-2)Desecaei&n
(De MOKS-I)
Kr
Xe-133
Kliminaci6n 
gases perma 
nentes
Condensa-
ci6n
Er y Xe
Destilaci^n
Ze
T.Am
A^ = Temperatura del aire liquide.
T = Temperatura ambiante.
Alu
Pig, 5.23.- Conjunto de operaciones que se efectuan en 
la celda MOIXE-4-
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oi^n de la oelda deberâ estar provisto de un filtro de car­
bon aotivo mantenido a la temperatura del nitr6geno liquide.
Para la estimaci6n del espesor de blindaje de plomo ne 
oesario se han oonsiderado los siguientes radionucleidos, oon 
las aotividades^^^ que se indioan a continuaoi^n:
Hadlonuoleldoe Actividad (Ol/ir)
Kr-85m 6,8 x 10"^
Er-85 2,1 X 10"®
Kr-68 2,3 X 10"^
Xe-I31m 1,4 x 10"^
Ie-133 2,3 X 10"%
Ie-133m 6,4 x 10"*
Ze-135 7,5 X 10"^
Xe-135m 3,0 x 10"^
A partir de estos dates y con ayuda de log programas 
ya mencionados para el odlculo de blindajes, se ha obteni­
do el e apectro de emlsi6n gamsa que se muestra en la Pig. 
5.24.
A continuaoidn, y por aplicacidn del programa SABINE, 
considerando oomo forma de la fuente la cillndrica (tante
VAase pie de pagina 188.
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Pig. 5.24.- Espectro de emisidn ^rama de la fuente de 
gases nobles de fisidn.
Ml
PROCESO PILOTO
PROCESO INDUSTRIAL
2 ICP
VI
10 -
10 300 20 40 50
ESPESOR DE PLOMO (cm)
Pig. 5.25.- Eapeaor de blindaje de Pb para la celda 
MOIXB-A.
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para el caso piloto como para el industrial se ha considéra 
do un cilindro de 14 cm de altura y 6,5 cm de diâmetro) y
25 cm entre la fuente y el blindaje, se ha obtenido la vau-
riacidn de la tasa de doaia oon el espesor de blindaj e de 
plomo que se muestra en la Pig. 5.25, a partir de ella pue- 
de comprobarse que los espesores necesarios para el blinda—
je de la celda MOIXE-4, segiin se trate del caso piloto o ia
dustrial, son de 4 y 7 cm respectivamente, a fin de cumplir 
los requisitos impuestos por la normativa vigente de Froteo— 
cidn Hadioldgica.
5.2.5. Oorreapondencia entre el proceso piloto e indus­
trial
El estudio realizado hasta esta momento, en al 
apartado 5 de esta Memoria, ha tenido por objeto sentar las 
bases de diseSo para el desarrollo de la instalaoi6n MOIXb 
en donde se lleve a cabo el proceso a escala piloto.
La concepcidn, desde un principio, de que dicha expert 
mentacidn représenta tan sdlo un escaldn intermedio dirigi- 
do hacia el diseno de la futura instalacidn de produccidn 
industrial, justifica los câlculos comparatives realizados.
Los datos recogidos en la Tabla 5*2 ponen de manifies- 
to que, si bien la irradiacidn de 100 g de UP^ natural en m  
flujo neutrdnico de 2 x 10^^ n.omT^.s"^ durante 120 horas 
permite la experimentacidn a escala piloto, el mismo blanoo, 
irradiado a un flujo de 10^^ n.cm“^.3~^ durante igual perio-
- 201 -
TABLi 5.2
Oorreapondenela» antr» «1 uroo##o niloto i lom poatblas groocsoa Induatriale#
pacczso
PHOTO
—  " -......
PB0CB30 IND03THIAL
nP^ (natural) np^ (nataral) OP^  (20 f) OP^  (98 %)
«Ma dol blanoo (g) 100 100 5 1
Boaotor JBIF-1 JJ4H-3 JKH-3 JBR-3
Rojo noutrdnioo (a.ea“®.a“') 2 X 10^® 10^* io’* 10^*
asÀoiâaioM «0-99 (Cl/oMana) 
r-131 (01/ooaana)
1,32
0,43
66
21
94
31
92
30
Zo-133 (Oi/ooaann) 1,22 61 87 85
Pa-339 (s^ aoMBs) 8,6 * 10*^ 4,2 X 10"^ 1,6 % 10"* 8 ,6  X 10“^
SUtidajo do traaop. (em Pb) 16 32 32 32
Voluaon «aOR 1« (al) 1200 1200 60 20
Portadoroa Mo y «a (a&) 10 10 1 1
ATAWm-
ranuoioi» flaapo do roaeolda (h) 
Adaoroi^ «o-99 (Jï)
3
20 )t
3
20 i
2
8
2
5 ^
Blindai# (on Pb) 15 25 25 25
Ao^ mozoïr graaoo Ag** 
al 3(NR^ )2 10"* »
3
6
3
6
3
6
3
6
Volumoa «O^ R 6 « (al) 250 250 12,5 4
P0BI7ÎCACI0H
«0-99
al oBO (Z )^ 
ml BaOH 0,6 B
25
25
25
25
10
25
10
25
Blindai# (om do Pb) 3 12 12 12
?Diri7.1-131 Blindai# (cm do Pb) 12 23 23 23
p o a iï.10-133 Blindai# (ea d# % ) 4 7 T 7
30LIB03 100 g 100 g 5 g 1 ï
assiBOoa tiqniDOB (OH") 500 al 500 al 250 ml 100 a l
I.IQDIDOS (H*) 1800 al 1800 ml 180 ml 50 a l
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do de tiempo, poslbllita la obtencl6n de 66 01 de molibde— 
no-99, que estâ en el rango de los nlveles de produceidn re 
querldos para el proceso a escala industrial.
No hay que olvidar, sin embargo, que frente al atrao 
tivo que présenta el empleo de blanoos no enriquecidos, la 
utilizaoidn de muestras de oompuestos de uranio natural orl 
gina una serie de inconvenient es que se cifran, bàsicamen- 
te, en la neoesidad de emplear ouiestras de gran masa con lo 
que la actividad de molibdeno-99, obtenida en la irradiacidn, 
se reduoe notablemente, debido al proceso de adsorcidn del 
mismo en la fase sdlida durante la metâtesis alcalina. Asl, 
los 66 Ci de molibdeno-99 obtenidos quedan reducidos a unos 
47 Ci, por el ooncepto arriba indicado, sin tener en ouenta 
el efeoto del decaimiento radiaotivo.
Este es uno de los factores déterminantes a la hora de 
decidir la naturaleza del blanoo de irradiacidn para la pro­
duce i6n a escala industrial, ya que la obtencidn de niveles 
de actividad elevados de molibdeno-99 no se consigne con el 
empleo de blancos de compuestos de uranio natural de mayor 
masa, debido a la incidencia de la adsoroidn. Por ello, ré­
sulta évidente la neoesidad de utilizar muestras de oompuM 
tos de uranio enriquecidas en el isdtopo de masa 235, a fin 
de reduoir la masa del blanoo y, por tanto, la adsorcidn de 
molibdeno-99 (véase Tabla 5.2). En general, para lograr un 
elevado rendimiento de recuperacidn de molibdeno-99 deben 
emplearse muestras de pequefia masa (no superiores a 5 g) y
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reduoir al màximo el tiempo de prooesado radioqulmico, a 
fin de diaminulr las pérdidas por decaimiento radiaotivo.
De otro lado, la irradiacidn de muestras de pequefia masa rjs 
duoe el volumen de réactivés quimicos necesarios, lo que se 
traduoe en una disminucidn apreciable del v olumen de resi­
duos (vdaae Tabla 3*2)*
La utilizaoidn da muestras altamente enriquecidas re­
duoe, asimismo, la oantidad de plutonio-239, que se forma 
por captura neutrdnioa sobre el uranio-238 (Of. 2.1.1. y 
2.3.2.). Este aspecto es especialmente importante a la hora 
de considerar el reprooesado del residuo sdlido activo, en 
orden a recuperar el urani0-235 ne "quemado** y el plutonio- 
239 que se hubiera formado.
Por lo que a los requerimientos de blindaje se refie-
re, son tan s6lo funcidn del nivel de acumulacidn de prcduc
tos de fisidn que se alcanza y, por tanto, independientes 
de la masa de blanoo utilizada.
A la vista de lo expuesto se concluye que la experi­
ment acidn, a escala piloto, con la instalacidn MOUE permi-
tirà obtener informacidn sobre par&netros relacionados con 
el proceso y, fundamentalmente, sobre los factores de descon 
taminacidn que se consigien en las distintas etapas del pr£ 
oedimiento operative; si bien se observa, a priori, la di­
ver gencia entre ambas instalaciones (piloto e industrial) en 
aspectos relacionados, b^sicamente, oon la naturaleza y can—
— 204 —
tidad de masa del blanoo, lo que inclde an faoetas bàsioas 
de la Ingenlerfa de disefio de cada una de allas.
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Si «studio desarrollado en la présente Memoria ha te— 
nido por objeto sentar las bases de diseHo de la instalaoidn 
de producci^n de molibdeno-99, yodo-131 y xendn-133, on base 
a los procedimientos radioquimicos elaborados en la investi- 
gaoidn efectuada*
Ello ha permitido la adqaisioitSn de teonologia propia 
(patente de Invenoidn n® 503*843 de fecha 10-7-81), en orden 
a prodnoir, a esoala industrial, los menoionados radionuclei­
dos, ya que en la aotualidad la cobertura nacional de estos 
productos, para su uso biom4dioo, se lleva a cabo por impor- 
taoidtt.
Para aloanzar el objetivo propuesto se ha efectuado una 
révision bibliogr&fioa compléta, que atiende, fundamentalmen 
ta, a los siguientes aspectos: propiedades nucleares mas rele 
vantes de los radionucleidos de inter6s en este estudio, mét£ 
dos radioqulmicos existantes para au obtencidn y propiedades 
fisioo-quimicas de los posibles blancos de Irradiacidn.
Dicha informacidn ha aportado, en una primera etapa, las 
bases fundamentales para el desarrollo de la experimentacidn 
y ha permitido obviar aquellas llneas de actuacidn preesta- 
blecidas que no conduofan al objetivo originalmente propues— 
to.
Para la estimacidn de los niveles de acumulacidn de ac 
tividad que se alcanzan, de los distintos radionucleidos, du
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rante la lrradiacl6n del bianco, asi como para la valoracldn 
del blindaje bajo el que deben realizarse las distintas ope— 
raciones del prooedlmiento, se han adaptado diferentes pro- 
gramas de cÂlculo existantes en la JEN (Ssdora III y Sabine) 
y se han creado otros nuovos (Tegam, Grupo y Fuente).
La realizaoidn experimental de la presents investiga- 
oidn se ha Uevado a oabo irradiando los blancos en el reac­
tor nuclear JBN-1 y procesândolos en los laboratorios radio- 
qui^oos de actividad media de la Division de Is6topos de la 
JBN. Bn ambos casos se ha contado oon los medios* humanos y 
materiales, necesarios para el manejo y procesado de suatan- 
cias radiaotivas, segiin los requisitos impuestos por la nor­
mative vigente en materia de Protecoidn Badioldgica.
Bn la investigaoidn realizada se han utilizado, exten- 
sivamente, tdcnioas de espectrometrfa gamma para el segui- 
miento y control de cada una de las etapas del procedimiento 
radioquimioo desarrollado.
A tenor del objetivo perseguido y de acuerdo con la in 
formacidn bibliogréfica obtenida, los medios disponibles y la 
investigaoidn desarrollada, se ha concluldo que el m^todo mds 
conveniente, para aloanzar el objetivo senalado, esté basado 
en la irradiaci6n de un haluro de uranio (IV), que permita la 
separacidn de los radionucleidos de interés con un reducido 
nivel de contaminaci6n.
Ello ha sido realizado en base a la reaccidn de meté— 
tesis alcalina siguientes
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+ iOHrz,—  —  UfOH)^ + 4P"’
durante la cual ae genera una fase gaseosa, que contlene los 
elementoa de loa gaaea noblea de fial6n y otra alcalina» don 
de ae enouentran loa radlonucleidoa de naturaleza anidnioa, 
quedando el reato de loa productoa de flaidn adsorbidoa en la 
faae a6lida de hidrdxido de uranio.
Bn la parte experimental, deaorita en la preaente Memo 
ria, ae expone el eatudio de laa variablea que intervienen 
en loa prooeaoa de aeparacldn de molibdeno-99, yodo-131 j 
xeadn-133, j ae demneatra la viabilidad del procedimlento de 
aarrollado, en virtud del oual ae ban obtenido loa siguientea 
rendimientoa ^obaleat 88 para molibdeno-99» 86 para yo- 
do—131 y 95 ^ para xen6n-133* Dlchoa rendimientoa se ban con 
seguido bajo laa aiguientea condioionea operatives:
- ilcalinidad libre, despnéa de la metdtesia, IN,
- Adicidn de portadorea (0,1 mg) de Bu (III) y de Mo (VI).
- Tiempo de reaccidn: 2 horas,
- Sliminaoidn de la gran mayorla de loa productos de fisidn 
por simple filtracidn.
- Separacidn de loa radioyodoa de fisidn por adsoroi6n-elu 
cidn, en medio alcalino, sobre una columna de plata,
- Purificacidn del molibdeno-99 por preoipitacidn con alfa 
benzoin oxima.
- Purificaciôn del yodo—131 por destilacidn dcida oxidante.
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— Furifioacidn del xendn—133 por destilaclén criogdnloa.
KL prooediffliento radioquimico elaborado es, operati- 
vamente, muy senolllo, realizdndose sus partes mds orftioas, 
desde el piuito de vista de la Froteccidn Badioldgica, en las 
condieiones de minime riesgo,
Tantp la naturaleza del blanoo irradiado oomo el proce 
dimiento de ataque, en medio alcalino no oxidants sin genera 
eidn de gases, aai oomo la adsoroidn de los radioyodoa en me 
die alcalino sobre una columna de plata, son tres aportaoio— 
nes singularss de este estudio, de las cuales no se tiens rs 
ferenoia bibliogrdfica previa. Una ventaja adicional es la 
obtencidn simultdnea, mediants on procedimlento dnioo, de 
lbs radionucleidos yodo-131 y xendn—133 junto con el molibde— 
no-99» que constituye el objeto principal del presents traba 
jo.
De acuerdo con los niveles de actividad manejadoa en 
esta investigacidn se estima que, los productos obtenidos tie 
nen la pureza radiactiva necesaria para los usos bioldgicoa 
a que se destinan. No obstante, ello debe ser confirmado lie 
vando a oabo el procedimiento a escala piloto, en donde se 
podrà multipliear por un factor de 10^, respecte a los ensa 
yos de laboratorio aqui descritos, el nivel de actividad ma 
nejable, razdn por la cual se ban desarroUado las bases de 
disefio del procedimiento a escala pilote.
En virtud de la simplicidad del método puesto a jMinto,
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el disefio de la instalaoidu piloto es ooucebible oomo un con 
junto de ouatro celdas individuales, de las ouales solo una, 
aquélla en la que se verifioa el ataque, tiens unos requeri— 
mientos de blindaje elevados, mientras que las restantes, 
de purifioacidn de los radionucleidos, presentan unas exigen 
oias de blindaj e muy inferiores. Todo ello oonfiere gran ver 
satilidad opérâtiva a la ejecuci6n de las divereas partes de 
que oonsta el procedimiento, el cual permits conjugar el oum- 
pliffliento de las normas de Aroteooi^n Radioldgica con unos ad 
nimos espesores de blindaje. El estudio efectuado concluye 
oon el enunoiado esquemdtico de laa bases de disefio de cada 
una de estas celdas, as£ como de las interconexiones neoesar* 
rias entre allas.
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1. Se ha demostrado, a escala de laboratorio, la viabilidad 
de un procedimiento dnico para la producoi6n simultdnea 
de molibdeno-99» yodo-131 y xen6n-133» a partir de un 
fluoruro de uranio (IV) irradiado oon neutrones.
2* Se ha demostrado la utilidad, para los objetivos del pro 
cedimiento desarroUado, de dos de las aportaciones ori­
ginales de este estudio: la metdtesls alcalins del y 
la adsorcidn-elucidn de los radioyodoa, en medio alcali- 
no, sobre una columns de plata metàlica.
3. El medio alcalino, bajo el cual se desarrolla el procedl 
miente operative, represents la materializacidn de las 
majores condioiones prévisibles de Proteoci6n Badiol<$gi- 
ca, al minimizar los riesgos de contaminaci6n por volât1 
lizacldn, especialmente de los radioyodoa de fisi<5n.
4* El procedimiento elaborado tiens una alta eficacia sépa­
rât iva, ya que en el ataque se sépara la fraooiôn gaseo- 
sa, que contiens el xenén-133* y en la filtraoi6n subsi- 
guiente la solucidn alcalina, que contiens el molibdeno- 
99 y el yodo-131» loa cuales se aialan mutuamente por ad- 
sorcidn del liltimo sobre una columna de plata metâlica.
3* La reaocidn de metdtesis produce un elevado grade de des 
contaminacidn de la aolucidn alcalina résultants de la 
misma, al generar una fase s6lida residual de hidrdxido 
de uranio sobre la cual quedan retenidos, por adsorcidn
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o oopreclpitaol6n, la mayor parte de los productos de fi- 
sl6n.
6* La apllcaoién del procedimlento recomendado conduce a ren 
dimientos globales de recuperacidn suficientemente satis- 
fact or ice (88 i» para molibdeno-99, 86 para yodo-131 y 
95 5* para zendn-133).
7* Las exigenoias de blindaje que presents la manipulaci6n y 
prooesado de blancos de NaUF^, debido al sodio-24 formado, 
exoluye el uso de este material en el procedimiento a es­
cala piloto, supuesto el uso de un fluoruro de uranio na­
tural.
8. La simplicidad del procedimiento operativo desarroUado 
ha permitido ocncebir la instalacidn piloto oomo un oonjun 
to de ouatro celdas individuales: la de desencapsulado y 
ataque por un lado y las tres de purificacidn por otro, que 
pertenecen a dos niveles de blindaje diferentes, lo que 
permitird optimizer el oosto de su oonstruccidn.
9« La realizacidn de los procesos de purifioaoidn, para ca­
da une de los radionucleidos de interés, en recintos sepa- 
rados permite obtener elevados factores de descontamina— 
oidn, a la vez que oonfiere una gran versatilidad opera­
tive a la ejecucidn de los mismos.
10. Las estimaciones efectuadas conducen a la necesidad de 
emplear fluoruro de uranio (IV) enriquecido para la pro­
duce idn industrial, a fin de alcanzar los niveles de ac—
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tlvidad que garantieen la oobertura de la demanda naoio- 
nal de molibdeno-99.
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